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(57) Abstract 

The invention relates to the application of at least one ester of general formula (I) to (V), whereby R 1 , R 2 , R 3 , R 4 are the same or 
different and each, independent of one another, represent a linear or branched-chain Ci to C4 alkyl group, (-CH2-CH2-0)n-CH3 with n=l 
to 3, a Cy to Ce cycloalkyl group, and an aromatic hydrocarbon group which can be substituted. At least one of the groups R 1 , R 2 , R 3 or R 4 
represents (-CH2-CH2-0)nr-CH3 with n-l to 3. The inventive ester can be used as a solvent in electrolyte systems for Li ion accumulators. 

(57) Zusammenfassung 

Verwendung mindestens eines Esters der allgemeinen Formel (I) bis (V), wobei R 1 , R 2 , R 3 , R 4 gleich oder verschieden sind und 
jtweils unabhangig voneinander eine lineare oder verzweigkettige Ci- bis C4- Alkylgruppe, (-CH2-CH2-0)n-CH3 mit n-1 bis 3, eine 
C3 bis Ce-Cycloalkylgruppe, eine aromatische Kohlenwasserstoffgruppe, die wiederum substituiert sein kann, ist, mit der MaBgabe, daB 
mindestens eine der Gruppen R'. R 2 , R3 oder R 4 (-CH2-CH2-0)n-CH 3 mit n-1 bis 3 ist, als LOsungsmittel in Elektrolytsystemen for 
Li-lonen-Akkus. n 
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Ester als Losungsmittel in Elektrolytsystemen 
fiir Li-Ionen-Akkus 



15 

Die vorliegende Erfindung betrifft die Verwendung spezifischer Ester der 
Bor-, Kohlen-, Kiesel-, Phosphor- und Schwefelsaure als Losungsmittel in 
Elektrolytsystemen fiir Li-Ionen-Akkus, eine Zusamraensetzung, die diese 
enthalt, sowie diese Ester enthaltende Li-Ionen-Akkus. 

20 

Bislang werden in Li-Akkus als Losungsmittel uberwiegend Alkylether, 
wie z.B. Dimethylether und Alkencarbonate, wie z.B. Ethylencarbonat 
(EC) und Propylencarbonat (PC) verwendet./ Derartige Systeme werden 
u.a. in der JP 08 273 700 und der JP 09 115 548 beschrieben. 

25 

Daruber hinaus sind auch Elektrolytlosungen auf der Basis verschiedener 
Ester bekartnt. 

So beschreibt die W097/16862 eine Elektrolytlosung, die Borsaureester der 
30 folgenden allgemeinen Formeln (A) bis (D) enthalt: 



35 



WO 99/18625 



PCT/EP98/06237 




-2 - 



\ 

i 

/ 



(A) 




■o- 



(B) 




— \ 



< 



e — 
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worin X ein Halogenatom ist, R 1 , R 2 , R 3 und R 4 geradkettige oder 
verzweigtkettige aliphatische oder aromatische Alkylgruppen sind, die mit 
Substituenten verschiedener Elektronegativitat substituiert sein konnen und 
Z eine geradkettige oder verzweigtkettige aliphatische oder aromatische 
5 Alkyl- oder Siloxan-Gruppe darstellt. 

Ein Elektrolytlosungsmittel fur wiederaufladbare Lithium- und Lithium- 
Ionen-Batterien auf der Basis eines als BEG-1 bezeichneten Borsaureesters 
der folgenden Formel (E) in Kombination mit' EC und/oder PC wird in J. 
io Electrochem. Soc, U3, S. 4047-4053, 1996 beschrieben. 



Die EP-B 0 599 534 beschreibt Carbonatverbindungen der folgenden 
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Formel (F) 

R 1 -CH 2 -0-CO-0-CH 2 R 2 (F) 

5 wobei Ri ein Wasserstoffatom, eine Alkyigruppe oder eine durch ein oder 
mehrere Halogenatome substituierte Alkyigruppe ist und R 2 eine 
Alkyigruppe ist, die kein Wasserstoffatom in a-Stellung enthalt oder eine 
Alkyigruppe, die substituiert ist durch ein oder mehrere Halogenatome und 
kein Wasserstoffatom in a-Stellung enthalt, mit der MaBgabe, daB R» 

io nicht mit R 2 identisch ist, ausschliefllich der Verbindung..C 2 H5.0,CO=0- 
CH 2 -(CF 2 ) 4 -H sowie deren Verwendung in einer nicht-wassrigen 
Elektrolytlosung. 



is Die EP-A 0 698. 933 betrifft eine nicht-wassrige Sekundarzelle, die eine 
spezifische Elektrolytlosung umfafit, die u.a. Triester der Phosphorsaure 
der allgemeinen Formel (RO^O umfafit, wobei die Gruppen R gleich 
oder verschieden sind und jeweils eine C r bis C 6 -AIkylgruppe sind oder 
zwei RO-Gruppen zusammen mit dem Phosphoratom, an das sie gebunden 

20 sind, einen Ring bilden konnen. Derartige Phosphorsaurealkylester bzw. 
deren Verwendung in nicht-wassrigen Elektrolytlosungen und 
Sekundarzellen werden ebenfalls in der EP-A 0 696 077 beschrieben. 

Die Verwendung von Phosphorsaureestern der allgemeinen Formel 
» 0=P(-0-(CH 2 CH 2 0) q R2) 3 , wobei n und q 1 bis 10 sind und R 2 eine C r 
bis Q-Alkylgruppe darstellt, als Elektrolyt in Zink-Batterien werden in 
der JP 07 161 357 beschrieben. 

Weitere Phosphorsaureester mit Kohlenwasserstoffgruppen sowie deren 
30 Verwendung als Elektrolyt in Lithium-Ionen-Batterien werden in der 
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JP 58 206 078 beschrieben. 

Die JP 61 256 573 beschreibt einen Elektrolyt auf der Basis eines 

Polymers eines zumindest eine polymerisierbare Gruppe enthaltenden 
5 Phosphorsaureesters. 

Wie sich aus der obigen Zusammenfassung des Standes der Technik 
ergibt, existieren bereits einige Elektrolytsysteme, die Ester auf der Basis 
von Bor-, Kohlen- oder Phosphorsaureestern umfassen. Die 
io obenbeschriebenen Systeme werden jedoch den permanent wachsenden 
Anforderungen an derartige Elektrolytsysteme nicht oder nur unzureichend 
gerecht. 

So sollen derartige Elektrolytsysteme uber einen weiteren 
15 Temperaturbereich bei gleichzeitig niedrigem Dampfdruck in fliissiger 
Phase vorliegen. Sie sollen eine niedrige Viskositat aufweisen, urn so eine 
ausreichend hohe Leitfahigkeit zu gewahrleisten. Daruber hinaus sollen sie 
elektrochemisch und chemisch stabil sein und eine ausreichende Hydro- 
lysebestandigkeit aufweisen. Ferner sollten derartige Losungsmittel in der 
20 Lage sein, die Ionen der Leitsalze stark zu solvatisieren. 

In Anbetracht des obigen Standes der Technik lag der vorliegenden 
Erfindung die Aufgabe zugrunde, neue Losungsmittel fiir Elektrolytsysteme 
fur Li-Ionen-Akkus zur Verfugung zu stellen, die den wachsenden 
25 Anforderungen an diese Losungsmittel gerecht werden. Somit betrifft die 
vorliegende Erfindung die Verwendung mindestens eines Esters der 
allgemeinen Formel (I) bis (V) 
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(V) 



wobei R\ R\ R3, R 4 gldch oder verschiedefl sind jeweiis 
unabhangig voneinander eine lineare oder verzweigtkettige C r bis C 4 - 
.o Alkylgruppe, (-CH 2 -CH 2 -0) n -CH 3 mit n=l bis 3, eine C r bis 

Cyctoaficylgruppe, eine aromatische Kohlenwasserstoffgruppe, die wiederum 
substituiert sein kann, ist, mit der MaBgabe, daB mindestens eine der 
Gruppen Ri, R*. R 3 od er R 4 (. C H r CH r O) n -CH 3 mit n=l bis 3 ist, als 
Losungsmittel in Elektrolytsystemen fur Li-Ionen-Akkus. 

15 

Unter den obengenannten Estern der Formeln (I) bis (V) werden die 
Phosphorsaureester der Formel (III) bevorzugt eingesetzt. 

Beispiele fur die Gruppen R\ R^ und - sofern vorhanden - R* und/oder 
20 R 4 sind die Methyl-, Ethyl-, n- und Iso-Propyl-, n- und tert.-Butyl-, 
Cyclopentyl-, Cyclohexyl- sowie die Benzyl-Gruppe, sowie (-CH 2 -CH,-0) n - 
CH 3 mit n=l bis 3,wobei jedoch, wie bereits oben erwahnt, zu beachten 
ist, daB mindestens eine der Gruppen R 1 , R2, r3 ode r R 4 (CH 2 -CH,-0) n - 
CH 3 mit n=l bis 3, vorzugsweise 1 oder 2, ist. 



Weiter bevorzugt werden Ester der allgemeinen Formeln (I) bis (V) 
eingesetzt, in denen R 1 , R^ un d - sofern vorhanden - R 3 und/oder R 4 
gleich sind und -CH 2 -CH 2 0-CH 3 oder (-CH 2 -CH 2 -0) 2 -CH 3 bedeuten, 
wobei auch hier wiederum- die entsprechenden Phosphorsaureester 
30 bevorzugt sind. 
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Beispiele fur besonders bevorzugt verwendete Verbindungen stellen die 
Verbindungen der Formeln (la) bis (Vaj dar. 



da) 



10 



0 = C( — 

15 



ooijCH^oa^ 



(Ha) 



O = P(— O — Ctt, — CE, — O — CH3) 3 

(ma) 



20 



o 

\ 



25 



S ( OCH 2 CHjOO^^ 



(IVa) 



30 



und 



Si(-0-CH 2 -CH 2 -OCH 2 ) 4 (va) 
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Die hierin verwendeten Ester sind beziiglich ihrer Eigenschaften 
auflerordentlich gut als Losungsmittel in Elektrolytsystemen fur Li-Ionen- 
Akkus geeignet und weisen im allgemeinen eine Viskositat bei 
Raumtemperatur von <; 10 mPas, vorzugsweise <, 5 mPas und 
5 insbesondere < 3 mPas auf. Sie besitzen Siedepunkte von im allgemeinen 
ungefahr 200 °C oder hoher, vorzugsweise ungefahr 250 °C oder hoher 
und insbesondere ungefahr 300 °C oder hoher, jeweils gemessen bei 
Atmospharendruck auf und weisen bei den bei ihrer Verwendung 
auftretenden Temperaturen von ca. -50°C bis ca. 150°C einen ausreichend 

io niedrigen Dampfdruck, von ungefahr ca lQ" 5 bjs ca. 10° mbar auf, so 
daB sie sich nicht negativ auf die Eigenschaften des Li-Ionen-Akkus 
auswirken. Bedingt durch ihre Siedepunkte sind sie destillierbar und 
konnen somit bei ihrer Herstellung in hoher Reinheit erhalten werden. 
Daruber hinaus sind diese Ester uber einen weiten Temperaturbereich 

is hinweg bei Atmospharendruck flussig, wobei sie im allgemeinen bis zu 
einer Temperatur von ungefahr -30 °C, vorzugsweise bis zu ungefahr 
-40 °C, noch flussig sind. Die hierin beschriebenen Ester konnen als 
Losungsmittel in Elektrolytsystemen fur Li-Ionen-Akkus bei mindestens 
ungefahr 80 °C, vorzugsweise bei mindestens ungefahr 120 °C, weiter 
20 bevorzugt bei mindestens ungefahr 150°C eingesetzt werden. 

Selbstverstandlich konnen die erfindungsgemafi verwendeten Ester auch als 
Gemisch mit bekannten Losungsmitteln fur Elektrolytsysteme, wie z.B. den 
eingangs erwahnten Alkylethern, wie z.B. Dimethylether, Diethylether, 

25 Dioxalan, Diglyme, Tetraglyme, 1,2-Dimethoxyethan, Tetrahydrofuran, 2- 
Methyltetrahydrofuran, usw., und Alkylencarbonaten, wie z.B. 
Ethylencarbonat, Propylencarbonat, Butylencarbonat, 7 -Butyrolacton, und 
linearen Estern, wie z.B. Diethylcarbonat, Dimethylcarbonat, usw. 
eingesetzt werden. Dabei kann auch hier eine Kombination aus mindestens 

30 einem der erfindungsgemafi verwendeten Ester mit mindestens einem 
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weiteren, aus dem Stand der Technik bekannten Losungsmittel verwendet 

werden. 



Bevom,, sind I^ungsmiKelkombinadonen, die eme ausreichend gefi 
. ViskosiUt besiuen. ,„ der Uge sWi dle IoMn te ^ ^ 

so,va,isieren, aber einen w= it =„ T«mpera m ,be re ich ninweg flfcsig sind und 
» -W. Weise eletoochcnisch und chmisch 

hydrolysebestandig sind. 

» Daruber---h^^ ^ ~ 

Komb.nation m it Pol ymer -Elektrol y ten, wie Z .B. Po, ym erisatio„sprodukte 
von Borsaure-, Kohlensaure-, Kiese.saure, Phosphorsaure- und 
Schwefe^ureestern, die in der RegeI so beschaffen ^ dafl 
erne der Estergruppen eine polymerisierbare Einheit, wie zB eme C=C 
Doppeibindung aufweist, und/oder Estern der entsprechenden Polysauren 
w* z.B. Polyphosphor- oder Polykieselsaureester, und/oder anderen 
herkommiichen Polymer-Elektrolyten verwendet werden, wobei der Gehalt 
der erfmdungsgemafi verwendeten Ester ungefahr 5 bis 100 Gew - % 
vorzugsweise ungear 20 Gew.- % bis I00 Gew .. % md ^ 
bevorzugt ungefahr 60 Gew.- % bis 100 Gew ._ % , wobei sich difi 

Gesamtmenge aus Ester und Polymer-Elektrolyt jeweils auf 100 Gew- % 

addiert. 

Die erfnxlangsgerna, verwendet Ester werden „ac h herkamrnlichen 
Verfahren, wie sie beispielsweise in K. Mura Kami in Chem High 
^ymers (Japan,. X S . 188 -,93 ( 195 0, nnd i„ „. Slelnberg 

° m " J - **» 5 ' **»**«. N.Y. in, bescnrfeben sind 
hergestel,,. Dabei „ lrd ta allgemeilK „ v0 „ den ^ ^ 

genden Sauren, Saureanhydriden Oder Chloriden, wie z.B. Borsaure 
C(0)CI 2 . Poa 3 , S02 CI 2 „„d SiCI 4 ansgegangen „„d diese in bekannter 
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Weise mit den entsprechenden ein- oder mehrwertigen Alkoholen oder 
Etherolen umgesetzt. 

Beispielhaft an der Herstellung eines Phosphorsaureesters wird im Rahmen 
5 der vorliegenden Erfindung in Beispiel la auch ein verbessertes Verfahren 
beschrieben, in dem als HCl-Fanger ein Trialkylamin verwendet wird. das 
nach der Synthese riickgewinnbar ist. Durch dieses Verfahren ist der 
Phosphorsaureester in hoherer Reinheit herstellbar. 

10 Dieses K oW^ann~aurt^ 
iibertragen werden. 

Demgemafi betrifft die vorliegende Erfindung ein Verfahren zur 
Herstellung eines Esters der Formel (I) bis (V) ; wie oben definiert, 
l5 dadurch gekennzeichnet, daft als Ausgangsmaterial ein Chlorid eingesetzt 
wird. und ein Trialkylamin als Fanger fur wahrend der Herstellung des 
Esters gebildete HCl verwendet wird. 

Prinzipiell kann dabei jedes geeignete Trialkylamin eingesetzt werden. 
20 Vorzugsweise wird Trimethylamin, Triethylamin, Tripropylamin oder eine 
Mischung aus zwei oder mehr davon eingesetzt. Besonders bevorzugt w.rd 
Triethylamin eingeseut. 

Vorzugsweise kann der Fanger leicht vom Produkt, d.h. dem Ester, 
« abgetrennt werden. In einer bevorzugten Ausfuhrungsform der vorliegenden 
Erfindung wird der Fanger vom Produkt in einem Scheidetnchter 
abgetrennt und dann destillativ regeneriert. 

Die erfindungsgemafi verwendeten Ester konnen in Kombination mit alien 
30 fur Li-Ionen-Akkus bislang verwendeten Uitsalzen, wie sie beis P ielswe,se 
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"» *r EP- A „ m 629 bKchrjel)en ■ 

11712 bei ""~> al! 

^ » zwe, oder mebr davon etagesefc,. wobii -j, u 

zr mt LiBF< eintKettt ww - « ^ wwl 

STTu , der Forraeln w bis (lva) * k — - 

«U mit LiBF 4 als Leitsalz besonders bevorzugt ist. 



Somit betrifft die Erfindung auch einen Li-Akku dor • „ 

Ester u,;» „k J ^ ' der mi "destens einen 

tster, wie oben definiert, umfaflt. 

Daruber hinaus betrifft die voriieeende FrfinH 
- umfassend: 8 ^ tme Zus *™ensetzung 

(A) mindestens eine Verbindung der a„ge me inen Fortne, (,) bis ^ wie 
m oben definiert sowie ( K 

(B) ein Leitsalz ausgewahlt unter 

Gemtsch aus zwei oder mehr davon, 
wobei diese Zusammen«!PfTiin« 

&ter der Forme! AIM ■ , ^ b6V0rZUgt den 

LiBF „ v T JCWe S 10 K0mbinati °" ""it LiPF 6 und /oder 

4 a,s Verbindung (B) umfaBt. 

sw ^ pielsweise Zusm _ ngen _ neone 

, (B, LiBF 4 Oder eine Misch„„ 8 aus LiBF 4 m UP p 6 
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mit einem bevorzugten molaren Verhaltnis LiBF 4 :LiPF 6 im Bereich 
von 0,1:9,9 bis 9,9:0,1 und als 

Verbindung (A) eine Mischung aus einem der Ester der Formel (I) 
bis (V), vorzugsweise dem Ester der Formel (III) und insbesondere 
den Ester der, Formel (Ilia), und gegebenenfalls mindestens einem 
weiteren geeigneten Losungsmittel, ausgewahlt aus der Gruppe 
umfassend Alkylether wie z.B. Dimethylether, Diethylether, 
Dioxalan, Diglyme, Tetraglyme, 1,2-Dimethoxyethan, Tetrahydrofu- 
ran, 2-Methyltetrahydrofuran und Alkyiencarbonate wie z.B. 
Ethvle ncarbonat, Pro p ylencarbonat, Butyl encarbonat, -y-Butyrolacton 
und lineare Ester wie z.B. Diethylcarbonat, Dimetbylcarbonat usw. 
umfassen, wobei in dieser Mischung der Ester in einem Anteil von 
10 - 100 Gew.-% vorliegt. 



is Ebenso sind beispielsweise Zusammensetzungen zu nennen, die als 
Verbindung (B) LiPF 6 und als 

Verbindung (A) eine Mischung aus dem Ester der Formel (HIa) 
und mindestens einem weiteren geeigneten Losungsmittel, ausgewahlt 
aus der Gruppe umfassend Alkylether wie z.B. Dimethylether, 
20 Diethylether, Dioxalan, Diglyme, Tetraglyme, 1,2-Dimethoxyethan, 

Tetrahydrofuran, 2-Methyltetrahydrofuran und Alkyiencarbonate wie 
z.B. Ethylencarbonat, Propylencarbonat, Butylencarbonat, y- 
Butyrolacton und lineare Ester wie z.B. Diethylcarbonat, 
Dimethylcarbonat usw. umfassen, wobei in dieser Mischung der 
25 Ester der Formel (Ilia) in einem Anteil von x Gew.-% vorliegt, 

wobei 10 < x < 100. 

Die Losung der Verbindung (B) in Verbindung (A) ist im allgemeinen 
30 ungefahr 0,2 bis ungefahr 3 molar, vorzugsweise ungefahr 0,5 bis 
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ungefahr 2 molar, weiter bevorzugt ungefahr 0,7 bis ungefahr 1,5 molar. 

Daruber hinaus betrifft die vorliegende Erfindung die Verwendung der 
oben definierten Zusammensetzung als Elektrolytsystem in Li-Ionen-Akkus, 
s sowie einen Li-Ionen-Akku, der eine Zusammensetzung, wie oben 
definiert, umfafit. 

Im Rahmen des erfindungsgemaflen Li-Ionen-Akkus konnen alle fur Li- 
Ionen-Akkus gebrauchlichen Kathodenmaterialien, wie z.B. LiCo0 2 , 
_jo_..LiNi0 2 ,_Li x Mn0 2 (0<x<l),.. Li x Mn 2 04, ^ (0-<x-<2)™LixMoO 2 ~(0<-x-<-2)— 
Li x MnO3 (0<x<l), Li x Mn0 2 (0<x<2), Li x Mn 2 0 4 (0<x<2), Li x V 2 0 4 
(0<x<2,5), Li x V 2 0 3 (0<x<3,5), Li x V0 2 (0<x<l), Li x W0 2 (0<x<l), 
Li x W0 3 (0<x<l), Li x Ti0 2 (0<x<l), Li x Ti 2 0 4 (0<x<2), Li x Ru0 2 
(0<x<l), Li x Fe 2 0 3 (0<x<2), Li x Fe30 4 (0<x<2), Li x Cr 2 0 3 (0<x<3), 

15 Li x Cr 3 0 4 (0<x<3,8), Li x V 3 S 5 (0<x<l,8), Li x Ta 2 S 2 (0<x£l), Li x FeS 
(0<x<l), Li x FeS 2 (0<x<l), Li x NbS 2 (0<x<2,4), Li x MoS 2 (0<x<3), 
Li x TiS 2 (0<x<2), Li x ZrS 2 (0<x<2), Li x NbSe 2 (0<x<3), Li^V^ 
(0<x<l), Li x NiPS 2 (0<x<l,5), Li x FePS 2 (0<x<l,5), sowie ein Ge- 
misch aus zwei oder mehr davon, gegebenenfalls zusammen mit einem 

20 Bindemittel, wie z.B. Polytetrafluorethyleri und Polyvinylidenfluorid, 
verwendet werden. 

Auch als Anodenmaterial konnen alle herkommlicherweise in Li-Ionen- 
Akkus verwendeten Anodenmaterialien, wie z.B. Metalle, wie z.B. 

25 metallisches Lithium, Lithium enthaltende Metallllegierungen, ein 
Metallsulfid oder ein kohlenstoffhaltiges Material verwendet werden, wobei 
kohlenstoffhaltige Materialien, die in der Lage sind, Lithiumionen zu spei- 
chern und abzugeben, ganz besonders bevorzugt sind. Als derartige 
kohlenstoffhaltige Materialien sind natiirlicher und synthetischer Graphit 

30 oder amorpher Kohlenstoff, wie z.B. Aktivkohle, Kohlenstoff-Fasern, 
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synthethisch graphitierter Kohlenstaub und RuB zu nennen. Ferner konnen 
Oxide, wie z.B. Titanoxid, Zinkoxid, Zinnoxid, Molybdanoxid, 
Wolframoxid und Carbonate, wie z.B. Titancarbonat, Molybdancarbonat 
und Zinkcarbonat verwendet werden. 

s 

Weitere Details bezuglich verwendbarer Anoden- und Kathodenmaterialien 
und der Herstellung der Li-Ionen-Akkus sind dem eingangs erwahnten 
Stand der Technik zu entnehmen, deren diesbeziiglicher InhaJt 
vollumfanglich in den Kontext dieser Anmeldung durch Bezugnahme 
jo einbe zogen wird. _______ _ 



Falls dies erforderlich ist, konnen dem erfindungsgemaflem Losungsmittel 
auch Feststoffe wie z.B. Si0 2 und A1 2 0 3 zugesetzt werden. 

is Die Herstellung der Li-Ionen-Akkus erfolgt im allgemeinen so, dafl man 
die Ableiterelektroden mit dem Anoden- oder Kathodenmaterial beschichtet, 
Abstandshalter z.B. aus gerechtem Polypropylen einfugt, den Elektrolyten 
zugibt und anschliefiend dieses System bestehend aus Kathode, Anode, 
Abstandshalter und Elektrolyten wickelt und in ein Gehause einbringt. 



20 



Die vorliegende Erfmdung soil nunmehr anhand einiger erfindungsgemafler 
Beispiele weiter unter Zuhilfenahme der Fig. 1 bis 3 erlautert werden. 

Dabei zeigt Fig. 1 ein Cyclovoltammogramm (CV) im Spannungsfenster 0 
2J bis 4,3 V aufgenommen mit der Meflzelle gemafl Beispiel 2. 



Fig. 2 zeigt ein CV im Spannungsfenster einer Lithiumionen-Batterie 
3,3 bis 4,3 Volt aufgenommen mit der Meflzelle gemafl Beispiel 3. 



von 



30 Fig. 3 zeigt ein CV im Spannungsfenster 2,75 bis 4,5 Volt aufgenommen 
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mit der Meflzelle gemafl Beipiel 4. 
BEISPIEL 1 

5 Zur Herstellung des Phosphoresters der Formel 0=P(-0-CH 2 -CH 2 -OCH 3 )3 
wurden 274 g (3,6 mol) Methylglycol mit 2 g ZnCl 2 in einem 1.000 ml- 
Rundkolben vorgelegt und auf 5 °C abgekuhlt. Anschliefiend wurden 
153,33 g (1 mol) POCl 3 innerhalb von 50 min zugetropft, wobei die 
Temperatur bei ungefahr 5 °C bis 10 °C gehalten wurde. Nach dem 
_ip___Ende der_Zugabe wurde eine klare_L6Aung._erhalteD,-_die-man-sich-auf- 
Raumtemperatur erwarmen lieB. Anschliefiend wurde das erhaltene 
Produktgemisch unter Vakuum (80 bis 90 mbar) bei ungefahr 50 °C bis 
55 °C destilliert, um nicht umgesetztes Edukt und Nebenprodukte 
abzutrennen. 

is 

Anschliefiend wurde im Hochvakuum (ungefahr 0,2 mbar) bei einer 
Temperatur von ungefahr 170 °C weiter destilliert und das gewiinschte 
Produkt erhalten. Der Wassergehalt des obigen Phosphoresters betrug 20 
ppm. 

20 

BEISPIEL la 

Zur Herstellung des Phosphorsaureesters der Formel 0=P(0-CH 2 -CH 2 -0- 
CH 3 ) 3 wurden 137 g (1,8 mol) Methylglycol mit 1 g ZnCl 2 in einem 

25 Kolben vorgelegt. Unter Stickstoff und unter Ruhren wurden 570,75 g 
Toluol dazugegeben. Dann wurden 151,8 g Triethylamin zugetropft und 
der Kolbeninhalt auf 5°C abgekuhlt. Anschliefiend wurden 76,7 g POCl 3 
innerhalb von 30 min zugetropft, wobei die Temperatur auf ungefahr 5- 
10°C gehalten wurde. Nach dem Ende der Zugabe wurde die Kuhlung 

30 abgestellt. Bei einstundigem Ruhren stieg die Temperatur der Losung auf 
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23°C. 

AnschlieBend wurde auf 110°C aufgeheizt und unter RiickfluB ca. 1 bis 
1,5 h gekocht und anschliefiend auf Raumtemperatur abgekiihlt. 

5 

Unter kraftigem Riihren wurden dann 360 g einer 20-%igen NaOH-Losung 
zugetropft und die erhaltene Losung in einen Scheidetrichter gefullt, in 
dem die Phasen getrennt wurden. 

Au s der unteren, wafirige n P hase wurde das Trieth ylamin unter 

Destination regeneriert. 

Aus der oberen, organischen Phase wurde unter Normaldruck zuerst 
destillativ das Toluol abgezogen. AnschlieBend wurde im Hochvakuum bei 
is einem Druck von 0,3 mbar und bei einer Temperatur von ca. 170°C 
das Produkt, der Phosphorsauretriester, destillativ abgetrennt. 

Im Vergleich zu Beispiel 1 zeichnet sich der in diesem Beispiel 
eingeschlagene Syntheseweg durch ein Produkt aus, das einen geringeren 
20 Wassergehalt (15 ppm) aufweist. Ein weiterer Vorteil des Beispiels la 
liegt darin begriindet, daB die Produktreinheit verbessert, d.h. der Anteii 
an Phosphorsauretriester im Vergleich zum z.B. Phosphorsaurediester 
erhoht werden konnte. 

25 BEISPIEL 2 

Mit dem Produkt der Zusammensetzung 0 = P(-0-CH 2 -CH r 0-CH 3 ) 3 und 
einem hochreinen Leitsalz LiPF 6 wurde unter Inertgas-Atmosphare ein 0,1 
M Elektrolyt hergestellt. AnschlieBend wurde mit diesem Elektrolyten eine 
30 3-EIektrodenzelle mit Platin als Arbeitselektrode, Platin als Gegenelektrode 
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und einem Li-Metallstreifen ais Referenzelektrode fur elektrochemische 
Messungen zusammengebaut. 

Mit dieser elektrochemischen Mefizelle wurde dann ein 
Cyclovoltammogramm im Spannungsfenster 0 bis 4,3 Volt versus Li/Li + 
s aufgenommen, urn die elektrochemische Stabilitat dieses L6sungsmittels zu 
bestimmen. 

Die Meflbedingungen waren wie folgt: 

Ausgehend vom Ruhepotential wurde zunachst mit einer konstanten 
To" - ScangeschwindigkeiTvon 0,1 mV/sec bis 4,3 V oxidiertTnd im Anschlufl 
daran bis 3,0 V reduziert. Danach wurde noch ein weiterer Zyklus in 
diesem Spannungsfenster durchgefahren. Fig. 1 zeigt, dafi der obige 
Phosphorsaureester in dem fiir wiederaufladbare Lithiumionen-Batterien 
ublichen Spannungsbereich elektrochemisch inert und damit als Elektrolyt- 
15 Losungsmittel geeignet ist. 

BEISPIEL 3 

Analog Beispiel 2 wurde wiederum eine elektrochemische 3- 
20 Elektrodenmefizelle zusammengebaut, jedoch wurde diesmal ein 0,5 M 
LiPF 6 /0 = P(-0-CH r CH 2 -0-CH 3 ) 3 -Elektrolyt verwendet. Als 
Arbeitselektrode wurde in diesem Fall eine Li-Manganspinell-Beschichtung 
aus Aluminiumfolie sowie als Gegen- und Referenzelektrode Li-Metall ver- 
wendet. 

25 

Im typischen Spannungsfenster einer Lithiumionen-Batterie von 3,3 bis 4,3 
Volt wurde wiederum ein Cyclovoltammogramm mit einer fur Batterien 
realistischen Scangeschwindigkeit von 0,01mV/sec abgefahren. 



der Fig. 2 zu entnehmen ist, ist der fur einen solchen Spinell 
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typische 2-fache Redox-Peak sowohl bei der Oxidation (=Auslagerung der 
Li-Ionen aus dem Spinell-Wirtsgitter) als auch der Reduktion 
(=Einlagerung von Li-Ionen in das Spinell-Wirtsgitter) entstanden. Der 
eingesetzte Elektrolyt kann also fur wiederaufladbare Lithium-Ionenbatterien 
5 mit Li-Mangan-Spinell-Kationen verwendet werden. 

BEISPDEL 4 

Mit dem Produkt der Zusammensetzung 0=P(-0-CH 2 -CH 2 -0-CH 3 ) 3 und 
-i o- - -hoehreinem -Lei tsalz— biB F^mit-der"Konzentration-von~l— M~in _ ~dem~~ Es ter — 
0=P(-O-CH 2 -CH2-O-CH 3 )3 wurde unter Inertgas-Atmosphare ein 0,1 M 
Elektrolyt hergestellt. 

Meflbedingungen: 

is Ausgehend vom Ruhepotential wurde mit einer Scangeschwindigkeit von 
0,33 mV/sec 

zunachst 4,3 V vs. Li/Li + oxidiert und anschlieflend bis 3,3 V reduziert. 
Danach wurden noch 2 Vollzyklen in diesem Spannungsfenster abgefahren. 



20 Wie die Fig. 3 zeigt, ist auch dieser Elektrolyt im Spannungsfenster der 
Lithiumionen-Batterie stabil und damit als Elektrolytsystem verwendbar. 
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Patentanspriiche 



1. Verwendung mindestens eines Esters der allgemeinen Formal (I) bis 
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15 



20 



25 



B— OR2 
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X OR2 



^ ORl 
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(D 



(n) 
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ORl 



OR2 



(IV) 



R 4 0 



OR 1 



R 3 0 




OR 2 



10 



15 



20 



2. 



25 

3. 



wobei R 1 , R 2 , R 3 , R 4 gleich oder verschieden sind und jeweils un- 
abhangig voneinander eine lineare oder verzweigkettige C r bis C 4 - 
Alkylgruppe, (-CH 2 -CH 2 -0) n -CH 3 mit n=l bis 3, eine C 3 - bis C 6 - 
Cycloalkylgruppe, eine aromatische Kohlenwasserstoffgruppe, die 
wiederum substituiert sein kann, ist, mit der Maflgabe, daB 
mindestens eine der Gruppen R 1 , R 2 , R 3 oder R 4 (-CH 2 -CH 2 -0) n - 
CH 3 mit n=l bis 3 ist, 

als Losungsmittel in Elektrolytsystemen fur Li-Ionen-Akkus. 

Verwendung nach Anspruch 1, wobei R 1 , R 2 und - sofern 
vorhanden -R 3 und/oder R 4 gleich sind und -CH 2 -CH 2 -0-CH 3 oder 
(-CH 2 -CH 2 -0) 2 -CH 3 bedeuten. 

Verwendung mindestens einer der Verbindungen der Formeln (la) 
bis (Va) 
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B (— OCI^ — CHjOCH^ 

da) 



10 



0 C ( OCH^OCH^ 

(Ha)- 



15 



0 = P( — 0 — CH2— CH2— 0 — 



^3 

(Hla) 



20 

o 

\ 

OVa) 

30 und 



Si(-OCH 2 -CH 2 OCH 3 ) 4 w 



» als Ldsungsmittel in Elektrolytsystemen ffir Li-Ionen-Akkus. 
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4. Verwendung nach einem der vorstehenden Anspruche, wobei als 
Leitsalz LiPF 6 , LiBF 4> LiC10 4 , LiAsF 6 , LiCF 3 S0 3 , LiCCCF^O^, 
LiN(CF 3 S0 2 ) 2 , LiN(S0 2 F) 2 , LiN(CF 3 CF 2 S02) 2 , LiAlCl 4 , LiSiF 6 , 
LiSbF 6 oder Gemische aus zwei oder raehr davon eingesetzt 

s werden. 

5. Zusammensetzung umfassend: 

(A) mindestens eine Verbindung der allgemeinea Formel (I) bis 
io" " ~ "(V)7 wiriif AnspTucIi * l"*aefi'fiierrsowie- 

(B) ein Leitsalz ausgewahlt unter: 

LiPF 6 , LiBF 4 , LiC10 4 , LiAsF 6 , LiCF 3 S0 3 , LiC(CF 3 S0 2 ) 3 , 
15 LiN(S0 2 F) 2 LiN(CF 3 S0 2 ) 2 , LiN(CF 3 CF 2 S02) 2t LiAlCl 4 , 

LiSiF 6 , LiSbF und einem Gemisch aus zwei oder mehr 
davon. 

6. Zusammensetzung nach Anspruch 5, wobei die Verbindung (A) 
20 ausgewahlt wird unter den Verbindungen der Formeln (la) bis (Va), 

wie in Anspruch 3 definiert, und einem Gemisch aus zwei oder 
mehr davon, und das Leitsalz (B) LiBF 4 ist. 

7. Li-Ionen-Akku umfassend mindestens einen Ester, wie in einem der 
25 Anspruche 1 bis 3 definiert. 

8. Li-Ionen-Akku umfassend eine Zusammensetzung gemaB Anspruch 5 
oder 6. 



30 9. Verwendung einer Zusammensetzung gemaB Anspruch 5 oder 6 als 
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Elektrolytsystem in Li-Ionen-Akkus. 

Verfahren zur Herstellung eines Esters der Formel (I) bis (V), wie 
in Anspruch 1 definiert, dadurch gekennzeichnet, daB als 
Ausgangsmaterial ein Chlorid eingesetzt wird und ein Trialkylamin. 
als Fanger fur wahrend der Herstellung des Esters gebildete HC1 
verwendet wird. 
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(57) Abstract 



The invention relates to the application of at least one ester of general formula (I) to (V), whereby R', R 2 , R 3 , R 4 are the same or 
different and each, independent of one another, represent a linear or branched-chain Ci to C4 alkyl group, (-CH2-CH2-0)n-CH3 with n~l 
to 3, a C3 to C6 cycloalkyl group, and an aromatic hydrocarbon group which can be substituted. At least one of the groups R 1 , R 2 , R 3 or R 4 
represents (-CH2-CH2-0)n-CH3 with n«l to 3. The inventive ester can be used as a solvent in electrolyte systems for Li ion accumulators. 

(57) Zusammenfassung 

Verwendung mindestens eines Esters der allgemeinen Formel (I) bis (V), wobei R 1 , R 2 , R 3 , R 4 gleich oder verschieden sind und 
jeweils unabhangig voneinander eine lineare oder verzweigkettige d- bis C4- Alkylgruppe, (-CH2-CH2-0)n-CH3 mit n=l bis 3, eine 
C3 bis Ce-Cycloalkylgruppe, eine aromatische Kohlenwasserstoffgruppe, die wiederum substituiert sein kann, ist, mit der MaBgabe, daB 
mindestens eine der Gruppen R», R 2 , R 3 oder R 4 (_CH2-CH2-0)n-CH3 mit n-1 bis 3 ist, als Losungsmittel in Elektrolytsystemen for 
Li-Ionen-Akkus. 



LED1GUCH ZUR INFORMATION 



^ es ^ u J" Identifizi enmg von PCT-Vertragsstaaten auf den Kopfbogen der Schriften, die Internationale Anmeldungen gemass dem 
PCT veronenthcnen. 



AL 


Albanien 


ES 


Span ien 


AM 


Armenien 


FI 


Fmnland 


AT 


Osteite ich 


FR 


Frankreich 


AU 


Austral ien 


GA 


Gabun 


AZ 


Aserbaidschan 


GB 


Vereinigtes K6nigreich 


BA 


Bosnien -Herzegowina 


GE 


Georgien 


BB 


Barbados 


GH 


Ghana 


BE 


Belgien 


GN 


Guinea 


BF 


Burkina Faso 


GR 


Griechenland 


BG 


Bulgarien 


HU 


Ungam 


BJ 


Benin 


IE 


Irland 


BR 


Brasilien 


a 


Israel 


BY 


Belarus 


IS 


Island 


CA 


Kanada 


IT 


It alien 


CF 


Zentralafrikanische Republik 


JP 


Japan 


CG 


Kongo 


KE 


Kenia 


CH 


Schweiz 


KG 


Kirgisistan 


CI 


C6(e d'lvoire 


KP 


Demokratische Volksrei 


CM 


Kamerun 




Korea 


CN 


China 


ICR 


Republik Korea 


cu 


Kuba 


KZ 


Kasachstan 


cz 


Tschechische Republik 


LC 


St. Lucia 


DE 


Deutschland 


LI 


Liechtenstein 


DK 


Danemark 


LK 


Sri Lanka 


EE 


Est land 


LR 


Liberia 



LS 


Lesotho 


SI 


Slowenien 


LT 


Lttauen 


SK 


Slowakei 


LU 


Luxemburg 


SN 


Senega) 


LV 


Lett land 


SZ 


Swasiland 


MC 


Monaco 


TD 


Tschad 


MD 


Republik Moldau 


TG 


Togo 


MG 


Madagaskar 


TJ 


Tadschikistan 


MK 


Die ehemalige jugoslawische 


TM 


Turkmenistan 




Republik Mazedonien 


TR 


TQrkei 


ML 


Mali 


TT 


Trinidad und Tobago 


MN 


Mongolei 


UA 


Ukraine 


MR 


Mauretanien 


UG 


Uganda 


MW 


Malawi 


US 


Vereinigte Staaten von 


MX 


Mexiko 




Amerika 


NE 


Niger 


uz 


Usbekistan 


NL 


Niederlande 


VN 


Vietnam 


NO 


Korwegen 


YU 


Jugoslawien 


NZ 


Neuseeland 


ZW 


Zimbabwe 


PL 


Polen 






PT 


Portugal 






RO 


Rumflnien 






RU 


Russische Federation 






SD 


Sudan 






SE 


Schweden 






SG 


Singapur 







INTERNATIONAL SEARCH REPORT 



International Application No 

PCT/EP 98/06237 



A. CLASSIFICATION OF SUBJECT MATTER 

IPC 6 H01M10/40 CG7F5/04 CO7F7/04 C07F9/11 C07C69/96 
C07C68/02 CO7C305/O4 

According to International Patent Classification (IPC) or to both national classification and IPC 



B. FIELDS SEARCHED 



Minimum documentation searched (classification system followed by classification symbols) 

IPC 6 H01M C07F C07C 



Documentation searched other than minimum documentation to the extent that such documents are included in the fields searched 



Electronic data base consulted during the international search (name of data base and, where practical, search terms used) 



C. DOCUMENTS CONSIDERED TO BE RELEVANT 



Category ° Citation of document, with indication, where appropriate, of the relevant passages 



Relevant to claim No. 



P.X 



WO 97 44842 A (STANFORD RES INST INT) 
27 November 1997 

9 

6-11 

page 18, line 28 



1-9 



see page 7 - page 

see page 15, line 

see page 17, line 26 

see example 2 



P,X 



PATENT ABSTRACTS OF JAPAN 

vol. 098, no. 013, 30 November 1998 

& JP 10 228928 A (DENSO C0RP;ASAHI DENKA 

K0GY0 KK), 25 August 1998 

see abstract 

PATENT ABSTRACTS OF JAPAN 

vol. 098, no. 012, 31 October 1998 

& JP 10 189038 A (MITSUI CHEM INC), 

21 July 1998 

see abstract 

-/-- 



1-9 



1-9 



0 



Further documents are listed in the continuation of box C. 



m 



Patent family members are listed in annex. 



• Special categories of cited doouments : 

•A* document defining the general state of the art which is not 
considered to be of particular relevance 

"E" earlier document but published on or after the international 
filing date 

X' document which may throw doubts on priority claim (s) or 
which is cited to establish the publication date of another 
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*0' document referring to an oral disclosure, use, exhibition or 
other means 

"P* document published prior to the international filing date but 
later than the priority date claimed 



T later document published after the international filing date 
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cited to understand the principle or theory underlying the 
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"X" document of particular relevance; the claimed invention 
cannot be considered novel or cannot be considered to 
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Form PCT/1SA/210 (continuation ot aecond shed) (Juty 1992) 



INTERNATIONAL SEARCH REPORT 



lnterru...onal Application No 

PCT/EP 98/06237 



C.(Continuation) DOCUMENTS CONSIDERED TO BE RELEVANT 



Category 0 Citation of document, with indication, where appropriate, of the relevant passages 



Relevant to claim No. 



DATABASE WPI 

Section Ch, Week 7805 

Derwent Publications Ltd., London, GB; 

Class C01, AN 78-09326A 

XP0021O1224 

& JP 52 151729 A (T0H0 CHEM IND CO LTD) 
, 16 December 1977 
see abstract 

US 4 690 942 A (FRICK WILLY ET AL) 
1 September 1987 

see column 9, line 6 - column 10, line 29 
see column 12, line 23-57 
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Form PCT/ISA/210 (conlmuanon of second sheet) (July 1992) 



INTERNATIONAL SEARCH REPORT 



International application No. 

PCT/EP 98/06237 



Box I Observations where certain claims were found unsearchable (Continuation of item 1 of first sheet) 



Thismterrauoimlsearchreport^ 17(2)(a) for the following reasons: 



□ 



Claims Nos.: 

because they relate to subject matter not required to be searched by this Authority, namely: 



2. Claims Nos.: 

because they relate to parts of the international application that do not comply with the prescribed requirements to such 
an extent that no meaningful international search can be carried out, specifically: 



Claims Nos.: 



because they are dependent claims and are not drafted in accordance with the second and third sentences of Rule 6.4(a). 



Box II Observations where unity of invention is lacking (Continuation of item 2 of first sheet) 



This International Searching Authority found multiple inventions in this international application, as follows: 

See Supplemental Sheet 



1. [£] As all required additional search fees were timely paid by the applicant, this international search report covers all 

searchable claims. 

2. Q AsallsearchableclaimscouldbesearchedwimoutefTortjusti 

of any additional fee. 

3 ■ lJ ^ only some of ^ required additional search fees were timely paid by the applicant, this international search report 
covers only those claims for which fees were paid, specifically claims Nos.: 



r~l No required additional search fees were timely paid by the applicant. Consequently, this international search report is 
— ' restricted to the invention first mentioned in the claims; it is covered by claims Nos, : 



Remark on Protest Qjj The additional search fees were accompanied by the applicant's protest. 

[x\ No protest accompanied the payment of additional search fees. 



Form PCT/ISA/210 (continuation of first sheet (1)) (July 1992) 



INTERNATIONAL SEARCH REPORT 



International application No. 

PCT/EP 98/06237 



The International Searching Authority has found that this international application contains 
multiple inventions, as follows: 

1. Claims Nos. 1-9 

Application of esters of boric acid, carbonic acid, phosphoric acid, sulfonic acid, silicic 
acid, said esters carrying at least one -(CH2-CH2-0)n-CH3 group with n= 1-3, as 
solvents in electrolyte systems of lithium ion accumulators (Claims 1-4). 

Electrolyte systems which contain these esters and a support electrolyte (Claims 5,6). 

kithkm-ion-aeeumulators-whick 

(Claims 7,8). 

Application of these electrolyte systems for lithium ion accumulators (Claim 9). 

2. Claim 10 

Method for synthesizing esters according to Claim 1 is characterized in that acid 
chlorides are reacted with suited alcohols in the presence of a trialkylamine used as an 
acid scavenger for the formed HC1. 
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8111238 A 


30-04-1996 
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US 
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US 


5847188 A 


08-12-1998 










JP 


7006786 A 


10-01-1995 


WO 9716862 


A 


09-05- 


1997 


AU 


7719896 A 


22-05-1997 










EP 


0858678 A 


19-08-1998 


US 5210322 


A 


11-05- 
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AU 


8464191 A 


26-03-1992 










CA 


2651468 A 


21-03-1992 










CN 


1061953 A 


17-06-1992 










EP 


0476784 A 


25-03-1992 










JP 


4257537 A 


11-09-1992 



AT 


33982 


T 


15-05-1988 


AU 


579338 


B 


24-11-1988 


AU 


3695784 


A 


04-07-1985 


BR 


8406579 


A 


15-10-1985 


DE 


3470881 


A 


09-06-1988 


EP 


0149426 


A 


24-07-1985 


GB 


2152045 


A,B 


31-07-1985 


HK 


31989 


A 


21-04-1989 


PH 


23094 


A 


10-04-1989 


JP 


1869186 


C 


06-09-1994 


JP 


60222464 
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07.-11-1985 



Form PCT/ISA/210 (patenl f amity Annex) (July 1992) 



INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 



Interi onales Aktenzeichen 

PCT/EP 98/06237 



A. KLASSIFIZIERUNG OES ANMELDUNGSGEGENS7ANDES 

IPK 6 H01M10/4O CO7F5/04 CO7F7/04 C07F9/11 C07C69/96 
C07C68/02 C07C305/04 

Nach der Intemationalen Patentklassifikation (IPK) oder nach der nationalen Klassifikation und dor IPK 



B. RECHERCHIERTE GEBIETE 



Recherchierter Mindestprufstoff (Klasarfikationssystem und KlassHikationssymbole ) 

IPK 6 H01M C07F C07C 



Reoherohierte aber nicht zum Minde3tprufstoff gehdrende Veroffentlichungen, soweit diese untor die recherchierten Gebiete fallen 



Wahrend der intemationalen Recherche konsuftierte elektronische Oatenbank (Name der Oatenbank und evtl. verwendete Suchbegriffe) 



C. ALS WESENTLICH ANGESEHENE UNTERLAGEN 



Kategorie 0 Bezeichnung der Verflffentlichung, soweit erfordertich unter Angabe der in Betracht kommenden Teife 



Betr. Anspruch Nr. 



p.x 



p.x 



WO 97 44842 A (STAMFORD RES INST INT) 

27. November 1997 

siehe Seite 7 - Seite 9 

siehe Seite 15, Zeile 6-11 

siehe Seite 17, Zeile 26 - Seite 18, Zeile 

28 

siehe Beispiel 2 

PATENT ABSTRACTS OF JAPAN 

vol. 098, no. 013, 30. November 1998 

& JP 10 228928 A (DENSO C0RP;ASAHI DENKA 

K0GY0 KK), 25. August 1998 

siehe Zusammenfassung 



-/- 



1-9 



1-9 



m 



X I Weitere Veroffentlichungen sind der Fortsetzung von Feld C zu 
entnehmen 



0 



Siehe Anhang Patontfarroiie 



• Besondere Kategorien von angegebenen Veroffentlichungen 

'A' Veroffentlichung, die den atlgemeinen Stand derTechnik definiert, 

aber nicht als besondera bedeutaam anzusehen at 
*£* atterea Dokument, das jedoch erst am oder nach dem intemationalen 

Anmekiedatum veroffentlichi worden rat 

V VerdffentKchung, die gee ig net iat, einen Prioritatsanspruch zweifelhaft er- 
scheinen zu lessen, oder durch die das Veraffentlichungsdatum einer 
anderen im Recherchenberioht genannten Veroffentlichung belegtwerden 
soli oder die aus etnem anderen besonderen Grind angegeben iat (wie 
ausgefuhrt) 

"O* Veroffentlichung, die sich auf eine milndliche Offenbarung, 

eine Benutzung, eine Ausstellung oder andere MafSnahmen bezieht 

"P" Ver6ffentlichung, die vor dem intemationalen Anmeldedatum, aber nach 
dem beanspruchten Prioritatsdatum veroffentlrcht worden ist 



T Spatere Veroffentlichung, die nach dem intemationalen Anmeldedatum 
oder dem Prioritatsdatum veroffentlicht worden ist und mit der 
An me] dung nicht kollidiert, sondem nur zum Verstandnts dee der 
Erfindung zugrundeliegenden Prinzips oder der thr zugrundeliegenden 
Theorie angegeben ist 

'X' Veroffentlichung von beaonderer Bedeutung; die beanspruchte Erfindung 
kann allein aufgrund dieser Veroffentlichung nicht als neu oder auf 
erfindertscher Tatigkett beruhend betrachtet werden 

"Y" Veroffentlichung von beaonderer Bedeutung; die beanspruchte Erfindung 
kann nicht als auf erfinderischer Tatigkeit beruhend betrachtet 
werden, wenn die Veroffentlichung mit einer oder mehreren anderen 
Veroffentlichungen dieser Kategorie in Verbindung gebracht wird und 
diese Verbindung fur einen Fachmann naheiiegend iat 

'V Veroffentlichung, die Mitglied derselben Patentfamitie ist 



Datum dea Abschtusaea der intemationalen Recherche 



27. April 1999 



Name und Postanschrift der Intemationalen Recherchenbehdrde 
Europaischea Patentamt, P.B. 5818 Patentlaan 2 
NL - 2280 HV Rijswijk 
Tel. (+31-70) 340-2040, Tx. 31 651 «po nl, 
Fax: (+31-70) 340-3016 



Abaendedatum dea intemationalen Recherchenberichts 



07.05.1999 



Bevollmachtigter Bedienateter 

Engl, H 



Fwmotalt PCT/rSA/210 (Blalt 2) (Juli (992) 



INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 



C.(Fortsetzung) ALS WESENTLICH ANGESEHENE UNTERLAGEN 



Internauonales AMen2eicr»en 

PCT/EP 98/06237 



Kategorie 0 Bezeichnung der Verdffentlichung, soweit erforderiioh unter Angabe der in Betracht kommenden Teiia 



p,x 



p,x 



PATENT ABSTRACTS OF JAPAN 

vol. 098, no. G12, 31. Oktober 1998 

& JP 10 189038 A (MITSUI CHEM INC), 

21. Juli 1998 

siehe Zusamnenfassung 

PATENT ABSTRACTS OF JAPAN 

vol. 098, no. 008, 30. Juni 1998 

& JP 10 069818 A (SH0WA DENK0 KK) , 

10. Marz 1998 

siehe Zusamnenfassung 

PATENT ABSTRACTS OF JAPAN 
vol. 009, no. 143 (E-322), 18. Juni 1985 
& JP 60 023973 A (HITACHI MAXELL KK) , 
6. Februar 1985 

_s.i.ehe_Zusannienf-assung 



EP 0 704 922 A (HITACHI MAXELL) 

3. April 1996 

siehe Seite 4, Zeile 5-54 

EP 0 696 077 A (SONY CORP ;MITSUI 
PETROCHEMICAL IND (JP) ) 7. Februar 1996 
in der Anmeldung erwahnt 
siehe das ganze Dokument 

EP 0 599 534 A (MITSUI PETROCHEMICAL IND 
;S0NY CORP (JP)) 1. Juni 1994 
in der Anmeldung erwahnt 
siehe das ganze Dokument 

WO 97 16862 A (UNIV ARIZONA) 9. Mai 1997 
in der Anmeldung erwahnt 
siehe das ganze Dokument 



US 5 210 322 A (KING STEPHEN W 
11. Mai 1993 

siehe Spalte 7, Zeile 50 
siehe Beispiele 8,9 



ET AL) 



PATENT ABSTRACTS OF JAPAN 

vol. 097, no. 004, 30. April 1997 ... 

& JP 08 337792 A (KAO CORP) , 

24. Dezember 1996 

siehe Zusamnenfassung 

PATENT ABSTRACTS OF JAPAN 

vol. 006, no. 035 (C-093), 3. Marz 1982 

& JP 56 154492 A (KUMIAI CHEM IND CO 

LTD), 30. November 1981 

siehe Zusamnenfassung 

-/-- 



Betr. Anspruch Nr. 



1-9 



1-9 



1-9 



1-9 
1-9 

1-9 

1-9 

10 
5 

10 
5 
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Fotmbtatt PCT/lSA/210 (Fortactrung von BJalt 2) (Juli 1992) 



INTERNATIONALE!* RECHERCHENBERICHT 



C.{Fortsel2ung) ALS WESENTLICH ANGESEHENE UNTERLAGEN 



Internationales Aktenzeichen 



PCT/EP 98/06237 



Kategorie 0 Bezeichnung der Veroffentiichung, soweit erforderlich unter Angabe der in Betracht kommenden Teile 



Betr. Anspruch Nr. 



PATENT ABSTRACTS OF JAPAN 

vol. 005, no. 062 (C-052), 25. April 1981 

& JP 56 012398 A (KUMIAI CHEM IND CO 

LTD), 6. Februar 1981 

siehe Zusammenfassung 

DATABASE WPI 

Section Ch, Week 7805 

Derwent Publications Ltd., London, GB; 

Class C01, AN 78-09326A 

XP002101224 

& JP 52 151729 A (T0H0 CHEM IND CO LTD) 
, 16. Dezember 1977 
siehe Zusanmenfassung 

US 4 690 942 A (FRICK WILLY . ET AL) 
-1 .-SeptembeiP-1987- 



10 



10 



10 



siehe Spalte 9, Zeile 6 - Spalte 10, Zeile 
29 

siehe Spalte 12, Zeile 23-57 



Pormblall PCT/1SA/210 (Fortsetrung von Bart 2) (Juli 19921 



INTERNAT10NALER RECHERCHENBERICHT 



PCT/EP 98/G6237 



Fold I Bemertajngen ru dan Anepfuohen, dia stoh aJa nicht rachorohiofbar erweaen hatoan (Fortaammg von Punkt 2 auf Blatt 1) 



GemaO Arttkel 1 7(2)a) wurde aua foigenden GrOncten fur beanmmta Anapruohe ketn Reahenftenbericr* amteilt: 
1. Q Anapruohe Nr. 

wait aia eich auf Gegenatande beztehen, zu daran Recherche dia Behorde nicht verpftientet tat, namttoh 



2. Q AneprucheNr. 

weii ate atoh auf Tetle der tntemationaien Armtafdung beztehen, dia dm v-.„ 

daS eine etnnvotte intemetionaJe Recherche nicht durchgefuhrt wanton karm, namaoh 



3. Anapruohe Nr. 

weil ea enh dabai urn abhangige Anapruche handett, die nicht arttapraohand Saiz 2 und 3 der Regal 6.4 a) abgefaflt i 



Fetd II Bemarfeungan ttm mangaJndar Einhettiiohkait der Erfindung (Forteettung von Punkt 3 aut Blatt 1) 



Dia international* Recherortenbehorde hat featgeetetit, dad diaaa intamationaia AnmekJung mertrem Erfindungan anthatt: 

siehe Zusatzblatt 



1. [7] Da der AnmakJer alia •rtordarfchen ruaatztichan Rocharchengebuhmn nachtzejttg entrtcntet hat, eratreckt awh dioaer 
^ w tntarnanonaie Racharcnanbanoht auf alia racharchtarbaren Anapruche. 

2- n ° a racherohtafbaran Anaprucha do Recharche ohna atnan Artwtaaurwand durchgefuhrt warden kormta, der etna 

— zusatztohe Reohefchengebuhr gerechtfertigt hatte. hat die Bahorda nicht zur Zahtung etnar aotohen Gebuhr autgefordert. 



3 [_J Oj* A™™**™ •wig* «ter ertordorlichen zuaatztehan Rooharchangabuhfen rechtzettig entnchtet hat, aratraokt atoh dia 
tntematoonala Reeherchenbencht nur auf die Anapruche, fur die Gebuhran antmhtet worden atnd, namltch auf die 
Anaprucna Nr. 



4 CZ3 0 " ^ m ^« r *o erforderiichen zuaatztichen Recherchangabuhran roeht rechtzottig entnchtet. Dor intamationaia Rechef- 
cftanbancht baachranXt atch daher auf die in dan Anspruchan zuerat erwahnte Erftndung; diaaa at in tolgenden Anapruchen er- 



Bemerkungen hmsichtltdi einea Wideraprucha Q Die zuaatztichen Gebuhran wurdan vom Anmeldar unter Widerapruoh gezahtt 

[ X| Die Zahlung zuaaizlicher Recherehengebuhren erfolgta ohna Widerapruch. 



Formbtatt PCT/ISA/210 (Fortaetzung von Blatt 1 {1 ))(Juli 1998) 



INTERNATIONALE!* RECHERCHENBERICHT 

Internationales Aktenzetchen PCT/EP 98/06237 



WEITERE ANGABEN PCT7ISA/ £10 



Die Internationale Recherchenbehorde hat festgestellt, daB diese 
Internationale Anmeldung mehrere (Gruppen von) Erfindungen enthalt, 
namlich: 

1. Anspriiche: 1-9 

Verwendung von Estern der Borsaure, der Kohlensaure, der 
Phosphor saure, der Sulfonsaure, der Kieselsaure, welche 
mindestens eine -(CH2-CH2-0)n-CH3 Gruppe mit n= 1-3 tragen, 
als Losungsmittel in Elektrolytsystemen von 
Lithium-lonen-Akkumulatoren (Anspriiche 1-4). 

Elektrolytsysteme, welche diese Ester sowie ein Leitsalz 
ethalten (Anspruch 5 ,6). 

Lithium-Ionen-Akkus, welche diese Ester bzw. diese 
Elektrolytsysteme enthalten (Anspruch 7,8). 

Verwendung dieser Elektrolytsysteme fur Lithium-lonen-Akkus 
(Anspruch 9). 



2. Anspruch : 10 

Verfahren zur Synthese von Estern gemass Anspruch 1, 
gekennzeichnet dadurch, daB man Saurechloride mit 
geeigneten Alkoholen in der Gegenwart eines Trialkylamins 
als Sauref anger fur das gebildete HC1 umsetzt* 
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VERTRAG UBER DIE INTERNATIONALE ZUSAMMEN ARBEIT 
AUF DEM GEBIET DES PATENTWESENS 

PCT 

INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 

(Artikel 1 8 sowie Regeln 43 und 44 PCT) 



Aktenzeichen des Anmelders oder Anwaits 

NAE19970541 


WEITERES siehe Mitteilung uber die Ubermittlung des internationalen 

Recherchenberichts (Formbiatt PCT/IS A/220) sowie, soweit 
VORGEHEN zutreffend, nachstehender Punkt 5 


Internationales Aktenzeichen 

PCT/EP 98/06237 


Internationales Anmeldedatum 
(T ag/Monat/Jahr) 

01/10/1998 


(Fruhestes) Prioritats datum (Tag/Monat/Jahr) 

02/10/1997 


Anmelder 

BASF AKTIENGESELLSCHAFT et al. 



Dieser internationale Recherchenbericht wurde von der Internationalen Recherchenbehorde erstellt und wird dem Anmelder gemaG 
Artikel 18 Qbermittelt Eine Kopie wird dem Internationalen Buro ubermittelt. 

Dieser internationale Recherchenbericht umfaGt insgesamt_6 Blatter. 

| X | Daruber hinaus liegt ihm jeweils eine Kopie der in diesem Bericht genannten Unterlagen zum Stand der Technik bei. 



Grundlage des Berichts 

a. Hinsichtlich der Sprache ist die internationale Recherche auf der Grundlage der internationalen Anmeldung in der Sprache 
durchgefuhrt worden, in der sie eingereicht wurde, sofern unter diesem Punkt nichts anderes angegeben ist. 

□ 



b. 



Die internationale Recherche ist auf der Grundlage einer bei der Behorde eingereichten Ubersetzung der internationalen 
Anmeldung (Regel 23.1 b)) durchgefuhrt worden. 

Hinsichtlich der in der internationalen Anmeldung offenbarten Nucleotid- und/oder Aminosauresequenz ist die internationale 
Recherche auf der Grundlage des Sequenzprotokolls durchgefuhrt worden, das 
| [ in der internationalen Anmeldung in Schriflicher Form enthalten ist. 

zusammen mit der internationalen Anmeldung in computerles barer Form eingereicht worden ist. 
bei der Behorde nachtraglich in schriftlicher Form eingereicht worden ist. 
bei der Behorde nachtraglich in computerles barer Form eingereicht worden ist. 

Die Erklarung, daB das nachtraglich eingereichte schriftliche Sequenzprotokoll nicht uber den Offenbarungsgehalt der 
internationaJen Anmeldung im Anmeldezeitpunkt hinausgeht, wurde vorgelegt. 

Die Erklarung, daB die in computerlesbarer Form erfaBten Informationen dem schriftlichen Sequenzprotokoll entsprechen, 
wurde vorgelegt. 



□ 
□ 
□ 
□ 

□ 



| [ Bestimmte An sp ruche haben sich als nicht recherchierbar erwiesen (siehe Feld I). 
[X] Mangelnde Einheitlichkeit der Erfindung (siehe Feld II). 



4. Hinsichtlich der Bezeichnung der Erfindung 

fX] wird der vom Anmelder eingereichte Wortlaut genehmigt. 
| | wurde der Wortlaut von der Behorde wie folgt festgesetzt: 



Hinsichtlich der Zusammenfassung 

fTT] wird der vom Anmelder eingereichte Wortlaut genehmigt. 

wurde der Wortlaut nach Regel 38.2b) in der in Feld Ml angegebenen Fassung von der Behorde festgesetzt. Der 
| | Anmelder kann der Behorde innerhalb eines Monats nach dem Datum der Absendung dieses internationalen 

Recherchenberichts eine Stellungnahme vorlegen. 

Folgende Abbildung der Zeichnungen ist mit der Zusammenfassung zu veroffentlichen: Abb. Nr. 



[ | wie vom Anmelder vorgeschlagen 2] keine der Abb. 

| | weil der Anmelder selbst keine Abbildung vorgeschlagen hat. 
| | weil diese Abbildung die Erfindung besser kennzeichnet. 



Formbiatt PCT/ISA/21 0 (Blatt 1) (Juli 1998) 



INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 



Internationales Aktenzeichen 

PCT/EP 98/06237 



Feld I Bemerkungen zu den Anspruchen, die sich als nicht recherchierbar erwiesen haben (Fortsetzung von Punkt 2 auf Blatt 1) 



GemaB Artikel 17(2)a) wurde aus folgenden Grunden fur bestimmte Anspruche kein Recherchenbericht erstellt: 
1 . | | Anspruche Nr. 

weil sie sich auf Gegenstande beziehen, zu deren Recherche die Behorde nicht verpflichtet ist, namlich 



2. | | Anspruche Nr. 

weil sie sich auf Teile der internationalen Anmeldung beziehen, die den vorgeschriebenen Anforderungen so wenig entsprechen, 
daB eine sinnvolle intern ation ale Recherche nicht durchgefuhrt werden kann, namlich 



3. | | Anspruche Nr. 

weil es sich dabei um abhangige Anspruche handelt, die nicht entsprechend Satz 2 und 3 der Regel 6.4 a) abgefaBt sind. 



Feld II Bemerkungen bei mangelnder Einheitlichkeit der Erfindung (Fortsetzung von Punkt 3 auf Blatt 1) 



Die international Recherchen behorde hat festgestellt, daB diese Internationale Anmeldung mehrere Erfindungen enthalt: 

siehe Zusatzblatt 



1 . | v I Da der Anmelder alle erforderlichen zusatzlichen Recherchengebuhren rechtzeitig entrichtet hat, erstreckt sich dieser 
' " * intern ation ale Recherchenbericht auf alle recherchierbaren Anspruche. 

2 I I Da fur alle recherchierbaren Anspruche die Recherche ohne einen Arbeitsaufwand durchgefuhrt werden konnte, der eine 
I 1 zusatzliche Recherchengebuhr gerechtfertigt hatte, hat die Behorde nicht zur Zahlung einer solchen Gebuhr aufgefordert. 



3. I Da der Anmelder nur einige der erforderlichen zusatzlichen Recherchengebuhren rechtzeitig entrichtet hat, erstreckt sich dieser 

■ ' international Recherchenbericht nur auf die Anspruche, fur die Gebuhren entrichtet worden sind, namlich auf die 

Anspruche Nr. 



4. | | Der Anmelder hat die erforderlichen zusatzlichen Recherchengebuhren nicht rechtzeitig entrichtet. Der intern ation ale Recher- 
chenbericht beschrankt sich daher auf die in den Anspruchen zuerst erwahnte Erfindung; diese ist in folgenden Anspruchen er- 
faBt: 



Bemerkungen hinsichtlich eines Widerspruchs [ [ Die zusatzlichen Gebuhren wurden vom Anmelder unter Widerspruch gezahlt. 

| X | Die Zahlung zusatzlicher Recherchengebuhren erfolgte ohne Widerspruch. 
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Internationales Aktenzeichen PCT/EP 98 /06237 



WEITERE ANGABEN PCT/ISA/ 210 



Die internationale Recherchenbehorde hat festgestellt, daB diese 
international Anmeldung mehrere (Gruppen von) Erfindungen enthalt, 
naml ich: 

1. Anspruche: 1-9 

Verwendung von Estern der Borsaure, der Kohlensaure, der 
Phosphorsaure, der Sulfonsaure, der Kiesel saure, welche 
mindestens eine -(CH2-CH2-0)n-CH3 Gruppe mit n= 1-3 tragen, 
als Losungsmi ttel in Elektrolytsystemen von 
Li thium-Ionen-Akkumulatoren (Anspruche 1-4). 

Elektrolytsysteme, welche diese Ester sowie ein Leitsalz 
ethalten (Anspruch 5,6). 

Li thium-Ionen-Akkus, welche diese Ester bzw. diese 
Elektrolytsysteme enthalten (Anspruch 7,8). 

Verwendung dieser Elektrolytsysteme fur Li thium-Ionen-Akkus 
(Anspruch 9) . 



2. Anspruch : 10 

Verfahren zur Synthese von Estern gemass Anspruch 1, 
gekennzeichnet dadurch, daB man Saurechloride mit 
geeigneten Alkoholen in der Gegenwart eines Trial kyl ami ns 
als Saurefanger fur das gebildete HC1 umsetzt. 



INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 



Internationales Aktenzeichen 



PCT/EP 98/06237 

A. KLASSIFIZIERUNG DES ANMELDUNGSGEGENST ANDES 

IPK 6 H01M10/40 C07F5/04 C07F7/04 C07F9/11 C07C69/96 
C07C68/02 C07C3G5/G4 



Nach der Internationalen Patentklassrfikation (IPK) oder nach der nation ale n Klassrfikation und der IPK 

B. RECHERCHIERTE GEBIETE 

Recherchierter Mindestprufstoff (Klassrfikationssystem und Klassifikationssymbole ) 

IPK 6 H01M C07F C07C 



Recherchierte aber nicht zum MindestprQfstoff gehdrende Veroffentlichungen, soweit diese unter die recherchierten Gebiete fallen 



Wahrend der international en Recherche konsuftierte elektronische Datenbank (Name der Datenbank und evtl. verwendete Suchbegriffe) 



C. ALS WESENTLICH ANGESEHENE UNTERLAGEN 



Kategorie 0 Bezeichnung der Verdffentlichung, soweit erforderlich unter Angabe der in Betracht kommenden Teile 



Betr. Anspruch Nr. 



P,X 



WO 97 44842 A (STANFORD RES INST INT) 
27. November 1997 
siehe Seite 7 - Seite 9 

Seite 15, Zeile 6-11 
Seite 17, Zeile 26 - Seite 18, Zeile 



1-9 



siehe 
siehe 
28 

siehe 



Bei spiel 2 



P.X 



PATENT ABSTRACTS OF JAPAN 

vol. 098, no. 013, 30. November 1998 

& JP 10 228928 A (DENSO C0RP;ASAHI DENKA 

K0GY0 KK), 25. August 1998 

siehe Zusammenfassung 



1-9 



We it ere Veroffentlichungen sind der Fortsetzung von Feld C zu 
entnehmen 



0 



Siehe Anhang Patentfamilie 



0 Besondere Kategorien von angegebenen Veroffentlichungen 
"A" Verdffentlichung, die den allgemeinen Stand derTechnik definiert, 
aber nicht als besonders bedeutsam anzusehen ist 

"E" alteres Dokument, das jedoch erst am oder nach dem internationalen 
Anmeldedatum veroffentlicht worden ist 

*L* Veroffentlichung, die geeignet ist, einen Prioritatsanspruch z we if el haft er- 
scheinen zu lass en, oder dure h die das Veroffentlichungsdatum einer 
anderen im Recherchenbericht genannten Verdffentlichung be leg t we r den 
soil oder die aus einem anderen besonderen Grund angegeben ist (wie 
ausgefuhrt) 

"O" Verdffentlichung, die sich auf eine mundliche Offenbarung, 

eine Benutzung, eine Ausstellung oder andere MaOnahmen bezieht 
"P" Veroffentlichung, die vor dem internationalen Anmeldedatum, aber nach 
dem bean sprue hten Prioritatsdatum veroffentlicht worden ist 



"T" Spatere Veroffentlichung, die nach dem internationalen Anmeldedatum 
oder dem Prioritatsdatum veroffentlicht worden ist und mit der 
Anmeldung nicht kollidiert, sondern nur zum Verstandnis des der 
Erfindung zugrundeliegenden Prinzips oder der ihr zugrundeliegenden 
Theorie angegeben ist 

"X" Veroffentlichung von besonderer Bedeutung; die beanspruchte Erfindung 
kann allein aufgrund dieser Veroffentlichung nicht als neu oder auf 
erfinderischer Tatigkeit beruhend betrachtet werden 

"Y" Veroffentlichung von besonderer Bedeutung; die beanspruchte Erfindung 
kann nicht als auf erfinderischer Tatigkeit beruhend betrachtet 
werden, wenn die Veroffentlichung mit einer oder mehreren anderen 
Veroffentlichungen dieser Kategorie in Verbindung gebracht wird und 
diese Verbindung fur einen Fachmann naheliegend ist 
Veroffentlichung, die Mitglied derselben Patentfamilie ist 



Datum des Abschlusses der internationalen Recherche 

27. April 1999 


Abaendedatum des internationalen Recherc hen benefits 

05.99 


Name und Postanschrtft der Internationalen Recherchenbehdrde 
Europaisches Patentamt, P.B. 5818 Patentlaan 2 
NL - 2280 HV Rijswijk 

Tel. (+31-70) 340-2040, Tx. 31 651 epo nl, 
Fax: (+31-70) 340-3016 


Bevollmachtigter Sediensteter 

Engl, H 
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INTERNATIONALER RECHERCHENBERICHT 



Internationales Aktenzeichen 

PCT/EP 98/06237 



C.(Fortsetzung) ALS WESENTLICH ANGESEHENE UNTERLAGEN 


Kategorie 0 


Bezeichnung der VerOffentlichung, soweit erforderlich unter Angabe der in Betracht kommenden Teile 


Betr. Anspruch Nr. 


P,X 


PATENT ABSTRACTS OF JAPAN 

vol. 098, no. 012, 31. Oktober 1998 

& JP 10 189038 A (MITSUI CHEM INC), 

21. Juli 1998 

siehe Zusammenfassung 


1-9 


P,X 


PATENT ABSTRACTS OF JAPAN 

vol. 098, no. 008, 30. Juni 1998 

& JP 10 069818 A (SH0WA DENK0 KK) , 

10. Marz 1998 

siehe Zusammenfassung 


1-9 


A 


PATENT ABSTRACTS OF JAPAN 

vol. 009, no. 143 (E-322), 18. Juni 1985 

& JP 60 023973 A (HITACHI MAXELL KK) , 

6. Februar 1985 

siehe Zusammenfassung 


1-9 


A 


EP 0 704 922 A (HITACHI MAXELL) 

3. April 1996 

siehe Seite 4, Zeile 5-54 


1-9 


A 


EP 0 696 077 A (SONY CORP ;MITSUI 
PETROCHEMICAL IND (JP)) 7. Februar 1996 
in der Anmeldung erwahnt 
siehe das ganze Dokument 


1-9 


A 


EP 0 599 534 A (MITSUI PETROCHEMICAL IND 
;S0NY CORP (JP) ) 1. Juni 1994 
in der Anmeldung erwahnt 
siehe das ganze Dokument 


1-9 


A 


WO 97 16862 A (UNIV ARIZONA) 9. Mai 1997 
in der Anmeldung erwahnt 
siehe das ganze Dokument 


1-9 


Y 
A 


US 5 210 322 A (KING STEPHEN W ET AL) 
11. Mai 1993 

siehe Spalte 7, Zeile 50 
siehe Beispiele 8,9 


10 
5 


Y 
A 


PATENT ABSTRACTS OF JAPAN 

vol. 097, no. 004, 30. April 1997 

& JP 08 337792 A (KAO CORP), 

24. Dezember 1996 

siehe Zusammenfassung 


10 
5 


Y 


PATENT ABSTRACTS OF JAPAN 

vol. 006, no. 035 (C-093) , 3. Marz 1982 

& JP 56 154492 A (KUMIAI CHEM IND CO 

LTD), 30. November 1981 

siehe Zusammenfassung 

-/-- 


10 
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INTERN ATIONALER RECHERCHENBERICHT 



Internationales Aktenzeichen 



PCT/EP 98/06237 



C.(Fortsetzung) ALS WESENTLICH ANGESEHENE UNTERLAGEN 


Kategorie" 


Bezeichnung der Veroffentlichung, soweit erforderlich unter Angabe der in Betracht kommenden Teile 


Betr. Anspruch Nr. 


Y 


PATENT ABSTRACTS OF JAPAN 

vol. 005, no. 062 (C-052) , 25. April 1981 

& JP 56 012398 A (KUMIAI CHEM IND CO 

LTD), 6. Februar 1981 

siehe Zusammenfassung 


10 


Y 


DATABASE WPI 

Section Ch, Week 7805 

Derwent Publications Ltd., London, GB; 

Class C01, AN 78-09326A 

XP002101224 

& JP 52 151729 A (T0H0 CHEM IND CO LTD) 
, 16. Dezember 1977 
siehe Zusammenfassung 


10 


Y 


US 4 690 942 A ( FRICK WILLY ET AL) 
1. September 1987 

siehe Spalte 9, Zeile 6 - Spalte 10, Zeile 
29 

siehe Spalte 12, Zeile 23-57 


10 
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Form PCT/tSA/210 (patent family annex) (July 1992) 



I 



VERTRAG UBERjflE INTERNATIONALE ZUSAMI 

9EBRtPJ^^^ 

| BEH6R[ ?7. Okt. 1999 L ^T 




BETTAUF DEM 



Absender: MIT DER INTERNATIONALJN 
PROFUNG BEAUFTRAGTE 



An: 



Isenbruck, G. 
BARDEHLE PAGENBERG DOST 
ALTENBURG GEISSLER § 
Theodor-Heuss-Anlage 12 
D-68165 Mannheim 
ALLEMAGNE 



Frist 
Beari 



echtsanwalte 
Mannheim 



2S. OKT. 1999 

Frist: O^.yf?. 9Snt>A 
Bear, 



PCT 



MITTEILUNG UBER DIE UBERSENDUNG 
DES INTERNATIONALEN VORLAUFIGEN 
PROFUNGSBERICHTS 

(Regel71.1 PCT) 



A» o 

Absendedatum 

(T ag/Monat/Jahr) 



25.13.39 



Aktenzeichen des Anmelders oder Anwalts 
NAE1 9970541 ftc~ / Zi 


WICHTIGE MmEUUNG 


Internationales Aktenzeichen 
PCT/EP98/06237 


Internationales Anmeldedatum (Tag/Monat/Jahr) 
01/10/1998 


Prioritatsdatum (Tag/Monat/Jahr) 
02/10/1997 


Anmetder 

BASF AKTIENGESELLSCHAFT et al. 



1 . Dem Anmelder wird mitgeteilt, daB ihm die mit der intemationalen vorlauf igen Pruf ung beauftragte Behdrde 
hiermit den zu der intemationalen Anmeldung erstellten intemationalen vorlaufigen Priifungsbericht, 
gegebenenfalls mit den dazugehorigen Anlagen, ubermittelt. 

2. Eine Kopie des Berichts wird - gegebenenfalls mit den dazugehorigen Anlagen - dem Intemationalen Buro zur 
Weiterleitung an alle ausgewahlten Amter ubermittelt. 



3. Auf Wunsch eines ausgewahlten Amts wird das Internationale Buro eine Obersetzung des Berichts (jedoch 
nicht der Anlagen) ins Englische ante rt igen und diesem Amt ubermitteln. 



4. ERINNERUNG 

Zum Eintritt in die nationale Phase hat der Anmelder vor jedem ausgewahlten Amt innerhalb von 30 Monaten 
ab dem Prioritatsdatum (oder in manchen Amtem noch spater) bestimmte Handlungen (Einreichung von 
Obersetzungen und Entrichtung nationaler Gebuhren) vorzunehmen (Artikel 39 (1)) (siehe auch die durch das 
Internationale Buro im Formblatt PCT/IB/301 ubermittelte Information). 

1st einem ausgewahlten Amt eine Obersetzung der intemationalen Anmeldung zu ubermitteln, so muB diese 
Obersetzung auch Obersetzungen ajler Anlagen zum intemationalen vorlaufigen Priifungsbericht enthalten. Es 
ist Aufgabe des Anmelders, solche Obersetzungen anzufertigen und den betroffenen ausgewahlten Amtem 
direkt zuzuleiten. 

Weitere Einzelheiten zu den maBgebenden Fristen und Erfordemissen der ausgewahlten Amter sind Band II 
des PCT-Leitfadens fur Anmelder zu entnehmen. 



Name und Postanschrrft der mit der intemationalen PrOfung 
be ®0Jftragten Behdrde 



Europaisches Patentamt 
D-80298 MGnchen 

Tel. +49 89 2399 - 0 Tx: 523656 epmu d 
Fax +49 89 2399 - 4465 



Bevoilmachtigter Bediensteter 
Hartmann, M 

Tel. 449 89 2399-8039 




fonnblatt PCT/IPEA/416 (Jul! 1992) 



VERTRAG UBER DIE INTERNATIONALE ZUSAMMENARBEIT AUF DEM 

GEBIET DES PATENTWESENS 



PCT 

INTERNATIONALER VORLAUFIGER PRUFUNGSBERICHT 

(Artikel 36 und Regel 70 PCT) 



Aktenzeichen des Anmelders oder Anwalts 
NAE1 9970541 


- siehe Mitteilung Uber die Obersendung des internationalen 
WEITERES VORGEHEN vortaiifigen Prufungsberfcht (Formblatt PCT/lPEA/416) 


Internationales Aktenzeichen 
PCT/EP98/06237 


Internationales Anme\6odatum(Tag/Monat/Jahr) 
01/10/1998 


Prioritatsdatum (Tag/Monat/Tag) 
02/10/1997 


Internationale Patentklassification (IPK) oder nationale Wassifikation und IPK 
H01M10/40 


Anmelder 






BASF AKTIENG ES ELLSCH AFT et al. 





1 . Dieser internationals vorlauf ige PrOfungsbericht wurde von der mit der internationals vorlaufigen PrQfung beauftragte 
Behdrde erstellt und wird dem Anmelder gemaB Artikel 36 ubermrttelt. 



2. Dieser BERICHT umfaBt insgesamt 8 Blatter einschlieBlich dieses Deckblatts. 

□ AuBerdem liegen dem Bericht ANLAGEN bei; dabei handelt es sich urn Blatter mit Beschreibungen, Anspruchen 
und/oder Zeichnungen, die geandert wurden und diesem Bericht zugrunde liegen, und/oder Blatter mit vor dieser 
Behorde vorgenommenen Berichtigungen (siehe Regel 70.16 und Abschnitt 607 der Verwaltungsrichtlinien zum PCT). 

Diese Anlagen umfassen insgesamt Blatter. 



3. Dieser Bericht enthalt Angaben zu folgenden Punkten: 



IV 
V 

VI 
VII 
VIII 



S Grundlage des Berichts 

□ Prioritat 

Keine Erstellung eines Gutachtens Ober Neuheit, erfinderische Tatigkeit und gewerbliche Anwendbarkeit 
Mangelnde Einhertlichkeit der Erfindung 

Begrundete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderische Tatigkeit und der 
gewerbliche Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 
Bestimmte angefQhrte Unterlagen 

□ Bestimmte Mangel der internationalen Anmeldung 

□ Bestimmte Bemerkungen zur internationalen Anmeldung 



□ 



IS 



Datum der Einreichung des Antrags 
27/04/1999 


Datum der Fertigstellung dieses Berichts 

2 5. 10. 99 
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I. Grundlage des Berichts 

1 . Dieser Bericht wurde erstellt auf der Grundlage (Ersatzblatter, die dem Anmeldeamt auf eine Aufforderung nach 
Artikel 14 hin vorgelegt wurden, gotten im Rahmen dieses Berichts a/s "ursprunglich eingereicht" undsindihm 
nicht beigefGgt, weil sie keine Anderungen enthatten.y. 

Beschreibung, Seiten: 

1-18 ursprungliche Fassung 

Patentanspruche, Nr.: 

1-10 ursprungliche Fassung 

Zeichnungen, Blatter: 

1/3-3/3 ursprungliche Fassung 

2. Aufgrund der Anderungen sind folgende Unterlagen fortgefallen: 

□ Beschreibung, Seiten: 

□ Anspruche, Nr.: 

□ Zeichnungen, Blatt: 

3. □ Dieser Bericht ist ohne Berucksichtigung (von einigen) der Anderungen erstellt worden, da diese aus den 

angegebenen Grunden nach Auffassung der Behorde uber den Offenbarungsgehalt in der ursprunglich 
eingereichten Fassung hinausgehen (Regel 70.2(c)): 

4. Etwaige zusatzliche Bemerkungen: 

IV. Mangelnde Etnheitlichkeit der Erfindung 

1 . Auf die Aufforderung zur Einschrankung der Anspruche oder zur Zahlung zusatzlicher Gebuhren hat der 
Anmelder: 

□ die Anspruche eingeschrankt. 

□ zusatzliche Gebuhren entrichtet. 

□ zusatzliche Gebuhren unter Widerspruch entrichtet. 

B weder die Anspruche eingeschrankt noch zusatzliche Gebuhren entrichtet. 
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2. □ Die Behorde hat festgestelft, daQ das Erfordernis der Einheitlichkert der Erfindung nicht erfulft ist, und hat 

gemaB Regel 68.1 beschlossen, den Anmelder nicht zur Einschrankung der Anspruche oder zur Zahlung 
zusatzlicher Gebuhren aufzufordem. 

3. Die Behorde ist der Auffassung, daB das Erfordernis der Einheitlichkeit der Erfindung nach den Regeln 13.1 , 13.2 
und 13.3 

□ erfultt ist 

H aus folgenden Grunden nicht erfultt ist: 
siehe Beiblatt 

4. Daher wurde zur Erstellung dieses Berichts eine intemationale vorlauf ige Pruf ung fur folgende Teile der 
intemationalen Anmeldung durchgefuhrt: 

□ alle Teile. 

H die Teile, die sich auf die Anspruche Nr. 1-9 beziehen. 

V. Begrundete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen Tatigkeit und der 
gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 

1. Feststellung 

Neuheit (N) Ja: Anspruche 1-9 

Nein: Anspruche 

Erfinderische Tatigkeit (ET) Ja: Anspruche 1-9 

Nein: Anspruche 

Gewerbliche Anwendbarkeit (GA) Ja: Anspruche 1-9 

Nein: Anspruche 

2. Unterlagen und Erklarungen 
siehe Beiblatt 

VI. Bestimmte angefuhrte Unterlagen 

1- Bestimmte veroffentlichte Unterlagen (Regel 70.10) 
und / oder 

2. Nicht-schriftliche Offenbarungen (Regel 70.9) 
alehe Beiblatt 



Formbtett PCT/I PEA/409 (Felder I- VIII, Blatt2) (Januar 1994) 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER IntGmationales Aktenzeichen PCT/EP98/06237 
PRUFUNGSBERICHT - BEIBLATT 



Betreffend Abschnitt V 

1. Dokumente 

D1 : WO 97 44842 A (STANFORD RES INST INT) 27. November 1997 
D2: PATENT ABSTRACTS OF JAPAN vol. 098, no. 013. 30. November 1998 & 
JP 10 228928 A (DENSO CORP;ASAHI DENKA KOGYO KK), 25. August 1998 
D3: PATENT ABSTRACTS OF JAPAN vol. 098, no. 01 2, 31 . Oktober 1 998 & JP 
10 189038 A (MITSUI CHEM INC), 21. Juli 1998 

D4: PATENT ABSTRACTS OF JAPAN vol. 098, no. 008, 30. Juni 1998 & JP 10 
069818 A (SHOWA DENKO KK), 10. Marz 1998 

D5: PATENT ABSTRACTS OF JAPAN vol. 009, no. 143 (E-322), 18. Juni 1985 
& JP 60 023973 A (HITACHI MAXELL KK), 6. Februar 1985 
D6: EP-A-0 704 922 (HITACHI MAXELL) 3. April 1996 

D7: EP-A-0 696 077 (SONY CORP ;MITSUI PETROCHEMICAL IND (JP)) 7. 
Februar 1 996; in der Anmeldung erwahnt 

D8: EP-A-0 599 534 (MITSUI PETROCHEMICAL IND ;SONY CORP (JP)) 1 . 
Juni 1994; in der Anmeldung erwahnt 

D9: WO 97 16862 A (UNIV ARIZONA) 9. Mai 1997; in der Anmeldung erwahnt 
D1 0: US-A-5 21 0 322 (KING STEPHEN W ET AL) 1 1 . Mai 1 993 
D1 1 : PATENT ABSTRACTS OF JAPAN vol. 097, no. 004, 30. April 1 997 & 
JP 08 337792 A (KAO CORP), 24. Dezember 1 996 

D12: PATENT ABSTRACTS OF JAPAN vol. 006, no. 035 (C-093), 3. Marz 

1982 & JP 56 154492 A (KUMIAI CHEM IND CO LTD), 30. November 1981 

D 1 3: PATENT ABSTRACTS OF JAPAN vol. 005, no. 062 (C-052), 25. April 

1981 & JP 56 012398 A (KUMIAI CHEM IND CO LTD), 6. Februar 1981 

D14: DATABASE WPI Section Ch, Week 7805 Derwent Publications Ltd., 

London, GB; Class C01 , AN 78-09326A XP002101224 & JP 52 151729 A (TOHO 

CHEM IND CO LTD) , 16. Dezember 1977 

D15: US-A-4 690 942 (FRICK WILLY ET AL) 1. September 1987 



2. Prioritat 

Die Prioritat vom 2.10.1997 (DE 19743748.6) wird zu Recht beansprucht. 
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Damit gehdren D1 - D4 nicht zum Stand der Technik. 



3. Als nachsten Stand der Technik werden D5, D6, D7, D8 und D9 angesehen. 
Diese Dokumente offenbare verschiedene organische Losungsmittel bzw. 
Zusatze als Elektrolyte fiir sekundare Lithiumbatterien, wovon aber keines unter 
den vorliegenden Anspruch 1 bzw. 3 fallt. So sind in D5, D6 und D7 
Phosphorsauretriester der Formel (RO) 3 PO (R= Alkyl, Haloalkyl Oder Aryl) 
beschrieben. D8 betrifft Karbonatverbindungen der allgemeinen Struktur R-CH 2 - 
0-CO-0-CH 2 R' als Losungsmittel fur nichtwaBrige Batteriesysteme. D9 offenbart 
Borverbindungen der Struktur (RR'O)BX bzw. (RR'O)BOR'[SPEC041d] als 
Batterieelektrolyte. 

Die Ester der vorliegenden Erfindung unterscheiden sich von den im Stand der 
Technik offenbarten organischen Losungsmittel bzw. Elektrolyten mindestens 
durch das Vorhandensein eine Etherrestes der Struktur (-CH 2 -CH 2 -0-)n-CH 3 mit 
n=1-3. 

Zwar sind solche Ester an sich bekannt (siehe z.B. D10: Bis-(2- 
Methoxyethyl)carbonat; sowie D1 1, D12 und D13 fiir analoge 
Phosphorsaureester). Keines dieser Dokumente gibt jedoch einen Hinweis auf die 
Verwendung dieser Verbindungen als Losungmittel in nichtwaBrigen Lithium- 
lonen-Akkus. 

Der Gegenstand der Anspruche 1 - 9 genugt daher den Erfordernissen des Art. 
33(2)(3) und (4) PCT nach Neuheit, erfinderischer Tatigkeit und gewerblicher 
Anwendbarkeit. 



Betreffend Abschnitt VI 

D 1 = WO 97/44842A Veroffentlicht am 27. 1 1 . 1 997 Prioritat vom 24.5. 1 996 

Anmeldetag: 22.5.1997 
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Betreffend Abschnitt IV 

1 . Anspruche 1-8 betreffen die Verwendung von Estern der Borsaure, der 
Kohlensaure, der Phosphorsaure, der Sulfonsaure, der KieselsSure, welche 
mindestens eine -(CH 2 -CH 2 -0) n -CH 3 Gruppe mit n = 1-3 tragen, als Losungsmittei 
in Elektrolytsystemen von Lithium-lonen-Akkumulatoren (Anspruche 1 - 4); sowie 
Elektrolytsysteme, welche diese Ester sowie ein Leitsalz ethalten (Anspruch 5, 6); 
und weiters Lithium-lonen-Akkus, welche diese Ester bzw. diese 
Elektrolytsysteme enthalten (Anspruch 7,8). Anspruch 9 betrifft die Verwendung 
dieser Elektrolytsysteme fur Lithium-lonen-Akkus. 

Anspruch 10 betrifft ein Verfahren zur Synthese von Estern gemaB Anspruch 1, 
gekennzeichnet dadurch, daG man Saurechloride mit geeigneten Alkoholen in der 
Gegenwart eines Trialkylamins als Saurefanger fur das gebildete HCI umsetzt. 

2. Die gegenstandliche Anmeldung umfaGt folgende verschiedene Erfindungen bzw. 
Gruppen von Erfindungen: 

Erfindung I: Anspruche 1-9 
Erfindung If: Anspruch 10 

Sie sind, wie nachstehend begrundet, nicht durch ein gemeinsames 
erfinderisches Konzept verbunden. 

3. Begrundung 

3.1. Eine erste technische Aufgabe der Anmeldung besteht in der Bereitstellung eines 
Losungsmittels bzw. eines Elektrolytsystems fur Lithium-lonen-Akkus. 

Das Erkennen und Stellen dieser technischen Aufgabe an sich ist nicht neu (siehe 
beispielsweise JP 60023973 A, EP 0 704922 A, insbesondere die im 
Internationalen Recherchenbericht besonders hervorgehobenen Stellen der 
Dokumente; sowie die in der Anmeldung selbst zitierten WO 97 16862 A, JP 8 
237 700 A und JP 9 1 15 548); bzw. liegt im Rahmen fachmannischen Handelns. 
Ein gemeinsames neues Oder erfinderisches Konzept kann darin also nicht 
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begrundet werden. 

Die technische Losung, die in der Erfindung I (den Anspruchen 1-9) 
vorgeschlagen wird, besteht darin, daB man Ester der Borsaure, der Kohlensaure, 
der Phosphorsaure, der Sulfonsaure, der Kieselsaure, welche mindestens eine 
-(CH2-CH2-0)n-CH3 Gruppe mit n= 1-3 tragen, als Losungsmittel in 
Elektrolytsystemen von Lithium-lonen-Akkumulatoren einsetzt. 

3.2. Eine zweite technische Aufgabe besteht in der Bereitstellung eines Verfahrens 
zur Synthese von Estern der eingangs genannten Art. 

Diese Aufgabenstellung selbst ist weder neu noch per se erfinderisch, da sie sich 
jedem auf dem Gebiet tatigen Fachmann stellt. 

Die technische Losung dafur, wie sie in der Erfindung II (Anspruch 10) 
vorgeschlagen wird, besteht darin, daB man Saurechloride mit geeigneten 
Alkoholen in der Gegenwart eines Trialkylamins als Saurefanger fur das gebildete 
HCI umsetzt. 

Die technischen Merkmale sind damit andere als in der anderen Erfindung. Es ist 
auch nicht plausibel gemacht, daB das beanspruchte Verfahren in besonderer 
Weise auf die Darstellung von Estern, die in Lithium-lonen-Akkus Verwendung 
finden sollen, abgestellt ist. Die in der Anmeldung erwahnte besondere Reinheit 
der Endprodukte, die mittels des Verfahrens erzielbar sein soli, ist ein Ziel, das 
sich dem Fachmann bei vielen Anwendungsgebieten stellt. 

3.3. Die gemeinsamen (d.h. gleichen oder entsprechenden) technischen Merkmale, 
die den verschiedenen Erfindungen I und II zugrunde liegen, erschopfen sich also 
darin, daB die Ester die erwahnte, oben angegebene Struktur aufweisen. 

Solche Ester sind aber nicht neu. So ist aus US 5 210 322 der Kohlensaureester 
Bis-(2-Methoxyethyl)carbonate, der unter die Formel II des Anspruchs 1 fallt, und 
ein Verfahren zu seiner Herstellung bekannt (siehe Beispiele 8, 9). 

Aus JP 8337792 A ist ein Phosphorsaureester gemaB Formel III des Anspruchs 1 
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bekannt. 



4. 

) 



Diese spezifische Struktur von Estern ist somit nicht als "besonderes technisches 
Merkmal" im Sinne von Regel 13.1. PCT anzusehen (das sind solche technischen 
Merkmale, die eine Beitrag jeder beanspruchten Erfindung als Ganzes zum Stand 
der Technik bestimmen). 

Es folgt, daB das Erfordernis der Einheitlichkeit nach Regel 13.1. PCT nicht erfullt 
ist, weil zwischen den verschiedenen Erfindungen kein technischer 
Zusammenhang besteht, der in einem oder mehreren gleichen oder 
entsprechenden "besonderen technischen Merkmalen" zum Ausdruck kommt. 

Die Internationale Anmeldung geniigt daher nicht den Erfordernissen der 
Regel 13.1. PCT nach Einheitlichkeit. 
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I. Basis of the report 



1 . This report has been drawn on the basis of (Replacement sheets which have been furnished to the receiving Office in response to an invitation 
under Article 14 are referred to in this report as "originally filed" and are not annexed to the report since they do not contain amendments.): 

| | the international application as originally filed. 

j^j the description, pages , as originally filed, 

pages , filed with the demand, 

pages , filed with the letter of 

pages , filed with the letter of 



the claims, 



Nos. 
Nos. 
Nos. 
Nos. 
Nos. 



1-10 



, as originally filed, 

, as amended under Article 19, 

, filed with the demand, 

, filed with the letter of 

, filed with the letter of 



^ the drawings, 



sheets/fig 
sheets/fig 
sheets/fig 
sheets/fig 



1/3-3/3 



, as originally filed, 
, filed with the demand, 
, filed with the letter of 
, filed with the letter of 



2. The amendments have resulted in the cancellation of: 

I 1 the description, pages 

I | the claims, Nos. 



I | the drawings, sheets/fig 



| I This report has been established as if (some of) the amendments had not been made, since they have been considered 
' — ' to go beyond the disclosure as filed, as indicated in the Supplemental Box (Rule 70.2(c)). 



4. Additional observations, if necessary: 
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IV. Lack of unity of invention 



1 . In response to the invitation to restrict or pay additional fees the applicant has: 
1 I restricted the claims. 
I 1 paid additional fees. 
I 1 paid additional fees under protest. 
[X] neither restricted nor paid additional fees. 

□ This Authority found that the requirement of unity of invention is not complied with and chose, according to Rule 68.1, 
not to invite the applicant to restrict or pay additional fees. 



3. This Authority considers that the requirement of unity of invention in accordance with Rules 13.1, 13.2 and 13.3 is 
I | complied with. 

[X] not complied with for the following reasons: 

See annex 



4. Consequently, the following parts of the international application were the subject of international preliminary examination 
in establishing this report: 

I 1 all parts. 

the parts relating to claims Nos. N9 
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Supplemental Box 

(To be used when the space in any of the preceding boxes is not sufficient) 



Continuation of: BOX IV, point 3 

1. Claims 1-8 concern the use of esters of boric, 
carboxylic, phosphoric, sulphonic and silicic acids 
bearing at least one - (CH2-CH2-O) n -CH3 group in which 
n = 1-3, as solvents in electrolyte systems of 
lithium ion accumulators (Claims 1-4); and also 
electrolyte systems containing these esters and a 
conductive salt (Claims 5 and 6) ; as well as 
lithium ion accumulators containing these esters or 
these electrolyte systems (Claims 7 and 8). Claim 9 
concerns the use of these electrolyte systems for 
lithium ion accumulators. 

Claim 10 concerns a method for synthesising ethers 
according to Claim 1 characterised in that acid 
chlorides are reacted with suitable alcohols in the 
presence of a trial kylamine as acid collector for 
the HC1 evolved. 

2. The present application comprises the following 
different inventions or groups of inventions: 

Invention I: Claims 1-9 
Invention II: Claim 10. 

As explained below, they are not linked by a common 
inventive concept . 

3. Reasoned statement 

3.1 A first technical problem addressed by the 

application consists in providing a solvent and an 
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(To be used when the space in any of the preceding boxes is not sufficient) 



Continuation of: BOX IV, point 3 



electrolyte system for lithium ion accumulators. 



Identifying and posing this technical problem is 
not novel in itself (see, for example, JP-A-60 023 
973 and EP-A-0 704 922, in particular the passages 
of those documents particularly highlighted in the 
international search report; and also WO-A- 
97/16862, JP-A-8 237 700 and JP-A-9 115 548, which 
are cited in the application itself) and lies 
within the scope of normal trade practice. It 
cannot therefore substantiate a common novel or 
inventive concept . 



The technical solution proposed in invention I 
(Claims 1-9) consists in the use of esters of 
boric, carboxylic, phosphoric, sulphonic, or 
silicic acid bearing at least one - (CH 2 -CH 2 -0) n -CH 3 
group in which n = 1-3, as solvents in electrolyte 
systems of lithium ion accumulators. 



3.2 A second technical problem consists in devising a 
process for synthesising esters of the above- 
mentioned type. 



This problem is neither novel nor inventive in 
itself, since it is faced by any person skilled in 
the art active in this field. 



The technical sol 
(Claim 10) consis 
suitable alcohols 



ution proposed in 
ts in reacting ac 
in the presence 



invention II 
id chlorides with 
of a 
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(To be used when the space in any of the preceding boxes is not sufficient) 
Continuation of: BOX TV, point 3 

trialkylamine as acid collector for the HC1 
evolved . 

The technical features are hence different from 
those in the other invention. It is not 
convincingly demonstrated either that the claimed 
process is particularly suitable for preparing 
esters to be used in lithium ion accumulators. The 
particular purity of the end products mentioned in 
the application, and which is supposedly achieved 
by the process, is an aim pursued by a person 
skilled in the art in many fields of application. 

3.3 The technical features which are common (i.e. 
identical or corresponding) to the different 
inventions, Inventions I and II, are thus limited 
to the above-mentioned ester structure. 

Such esters, however, are not novel. US-A-5 210 
322, for example, discloses the carboxylic acid 
ester bis- ( 2-methoxyethyl ) carbonate, which is 
covered by Formula II of Claim 1, and a process for 
preparing the same (see Examples 8 and 9) . 

JP-A-83 37 792 discloses a phosphoric acid ester 
having the Formula III of Claim 1. 

This specific ester structure cannot therefore be 
considered a xx special technical feature" within the 
meaning of PCT Rule 13.1 (those technical features 
that define a contribution which each of the 
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claimed inventions, considered as a whole, makes 
over the prior art) . 



4. Consequently, the unity of invention requirement of 
PCT Rule 13.1 is not met because there is no 
technical relationship among the different 
inventions involving one or more of the same or 
corresponding "special technical features''. 



The international application therefore does not 
meet the unity of invention requirements of PCT 
Rule 13.1. 
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V. Reasoned statement under Article 35(2) with regard to novelty, inventive step or industrial applicability; 
citations and explanations supporting such statement 



1 . Statement 

Novelty (N) 

Inventive step (IS) 
Industrial applicability (IA) 



Claims 
Claims 

Claims 
Claims 

Claims 
Claims 



1-9 



1-9 



1-9 



YES 
NO 
YES 
NO 

YES 
NO 



2. Citations and explanations 

1. Citations 



Dl: WO-A-97/44842 (STANFORD RES. INST. INT.), 27 

November 1997 
D2: PATENT ABSTRACTS OF JAPAN, Vol. 098, No. 013, 

30 November 1998 & JP-A-10 228 928 (DENSO 
CORP.; ASAHI DENKA KOGYO KK) , 25 August 1998 

D3: PATENT ABSTRACTS OF JAPAN, Vol. 098, No. 012, 

31 October 1998 & JP-A-10 189 038 (MITSUI 
CHEM. INC.), 21 July 1998 

D4 : PATENT ABSTRACTS OF JAPAN, Vol. 098, No. 008, 

30 June 1998 & JP-A-10 069 818 (SHOWA DENKO 

KK) , 10 March 1998 
D5: PATENT ABSTRACTS OF JAPAN, Vol. 009, No. 143 

(E-322), 18 June. 1985 & JP-A-60 023 973 

(HITACHI MAXELLVKK) , 6 February 1985 
D6: EP-A-0 704 922 (HITACHI MAXELL), 3 April 1996 
D7: EP-A-0 696 077 (SONY CORP.; MITSUI 

PETROCHEMICAL IND. (JP)), 7 February 1996; 

cited in the application 
D8: EP-A-0 599 534 (MITSUI PETROCHEMICAL IND.; 

SONY CORP. (JP)), 1 June 1994; cited in the 

application 

D9: WO-A-97/16862 (UNIV. ARIZONA), 9 May 1997; 
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cited in the application 
D10: US-A-5 210 322 (KING STEPHEN W. ET AL . ) , 11 
May 1993 

Dll: PATENT ABSTRACTS OF JAPAN , Vol. 097, No. 004, 
30 April 1997 & JP-A-08 337 792 (KAO CORP.), 
24 December 1996 

D12: PATENT ABSTRACTS OF JAPAN, Vol. 006, No. 035 
(C-093), 3 March 1982 & JP-A-56 154 492 
(KUMIAI CHEM. IND. CO. LTD.), 30 November 
1981 

D13: PATENT ABSTRACTS OF JAPAN, Vol. 005, No. 062 
(C-052), 25 April 1981 & JP-A-56 012 398 
(KUMIAI CHEM. IND. CO. LTD.), 6 February 1981 

D14: DATABASE WPI Section Ch, Week 7805 Derwent 

Publications Ltd., London, GB; Class C01, AN 
78-09326A XP002101224 & JP-A-52 151 729 (TOHO 
CHEM. IND. CO. LTD.), 16 December 1977 

D15: US-A-4 690 942 (FRICK WILLY ET AL . ) , 1 
September 1987 

2. Priority 

The priority of 2 October 1997 ( DE 197 437 48.6) is 
rightly claimed. 

D1-D4 therefore do not belong to the prior art. 

-y - 

3. D5, D6, D7, D8 and D9 are considered the closest 
prior art. Those documents disclose various organic 
solvents and additives as electrolytes for secondary 
lithium batteries, none of which, however, is 
covered by present Claims 1 and 3. D5, D6 and D7 , 
for example, describe phosphoric acid triesters of 
Formula (RO) 3 PO (in which R = alkyl, haloalkyl or 
aryl). D8 concerns carbonate compounds having the 
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general structure R-CH 2 -0-CO-0-CH 2 R' as solvents for 
non-aqueous battery systems. D9 discloses boron 
compounds of structure (RR'O) and 
(RR'O)BOR' [SPEC041d] as battery electrolytes. 

The esters of the present invention differ from the 
organic solvents and electrolytes disclosed in the 
prior art by at least the presence of an ether 
radical of structure ( -CH2-CH2-O- ) n-CH3, in which n = 
1-3. 

Although esters of this type are known per se (see, 
for example, D10: bis- (2-methoxyethyl) carbonate; and 
also Dll, D12 and D13 for analogous phosphoric acid 
esters) , none of those documents gives any hint of 
the use of these compounds as solvents in non- 
aqueous lithium ion accumulators. 

Consequently, the subject matter of Claims 1-9 meets 
the novelty, inventive step and industrial 
applicability requirements of PCT Article 33(2), (3) 
and (4) . 
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VI. Certain documents cited 



1. Certain published documents (Rule 70.10) 



Application No. 
Patent No. 



Publication date 
(day/month/year) 



Filing date 

(day/mon th/year) 



Priority date (valid claim) 
(day/month/year) 



2. Non-written disclosures (Rule 70.9) 

Date of written disclosure 

Kind of non-written disclosure Date of non-written disclosure referring to non-written disclosure 

(day/month/year) (day/month/year) 



See annex 
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PCT 

INTERNATIONALER VORLAUFIGER PRUFUNGSBERICHT 

(Artikel 36 und Regel 70 PCT) 



Aktenzeichen des Anmelders oder Anwatts 
NAE1 9970541 


siehe Mitteilung Qber die Obersendung des internationalen 
WEITERES VORGEHEN vorlaufigen Prufungsbericht (Formblatt PCT/1PEA/416) 


Internationales Aktenzeichen 
PCT/EP98/06237 


Internationales Ar\me\6edatumCTag/Monat/Jahr) 
01/10/1998 


Prioritatsdatum (Tag/MonaVTag) 
02/10/1997 



Internationale Patentklassification (IPK) oder nationale Wassifikation und IPK 
H01M10/40 



Anmelder 

BASF AKTI ENG ES ELLSCH AFT et al. 

1 . Dieser internationale vorlSuf ige PrOfungsbericht wurde von der mit der internationale vorlaufigen PrOfung beauftragte 
Behorde erstellt und wird dem Anmelder gemaB Artikel 36 Gbermittelt. 



2. Dieser BERICHT umfaBt insgesamt 8 Blatter einschlieBlich dieses Deckblatts. 

□ AuBerdem liegen dem Bericht AN LAG EN bei; dabei handelt es sich urn Blatter mit Beschreibungen, AnsprQchen 
und/oder Zeichnungen, die geandert wurden und diesem Bericht zugrunde liegen, und/oder Blotter mit vor dieser 
Beh6rde vorgenommenen Berichtigungen (siehe Regel 70.16 und Abschnitt 607 der Verwaltungsrichtlinien zum PCT). 

Diese Anlagen umfassen insgesamt Blatter. 



3. Dieser Bericht enthalt Angaben zu folgenden Punkten: 



I 




Grundlage des Berichts 


II 


□ 


Prioritat 


III 


□ 


Keine Erstellung eines Gutachtens Qber Neuheit, erfinderische Tatigkeit und gewerbliche Anwendbarkert 


IV 


El 


Mangelnde Einhertlichkeit der Erfindung 


V 


h 


BegrQndete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderische Tatigkeit und der 
gewerbliche Anwendbarkert; Unteriagen und Erklarungen zur Stutzung dieser Feststellung 


VI 




Bestimmte angefuhrte Unteriagen 


VII 


□ 


Bestimmte Mangel der internationalen Anmeldung 


VIII 


□ 


Bestimmte Bemerkungen zur internationalen Anmeldung 



Datum der Einreichung des Antrags 



27/04/1999 



Datum der Fertigstellung dieses Berichts 

2 5. 10. 89 



Name und Postanschrift der mit der internationalen vorlaufigen 
PrOfung beauftragten Behorde: 
Europaisches Patentamt 

D-80298 MQnchen 
Tel. +49 89 2399 - 0 Tx: 523656 epmu d 

Fax: +49 89 2399 - 4465 



Bevollmachtigter Bediensteter 
Engl, H 

Tel. Nr. +49 89 2399 8567 
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I. Grundlage des Berichts 

1 . Dieser Bericht wurde eretellt auf der Grundlage {Ersatzblatter, die dem Anmeldeamt auf eine Aufforderung nach 
Artikel 14 hin vorgelegt warden, gotten im Rahmen dieses Berichts ais "ursprunglich eingereicht" und sind ihm 
nicht beigefugt, well sie keine Anderungen enthalten.): 

Beschreibung, Selten: 

1-18 ursprungliche Fassung 

Patentanspruche, Nr.: 

1-10 ursprungliche Fassung 

Zeichnungen, Blatter: ( 

1/3-3/3 ursprungliche Fassung 

2. Aufgrund der Anderungen sind folgende Unterlagen fortgefallen: 

□ Beschreibung, Seiten: 

□ Anspruche, Nr.: 

□ Zeichnungen, Blatt: 

3. □ Dieser Bericht ist ohne Berucksichtigung (von einigen) der Anderungen erstellt worden, da diese aus den 

angegebenen Grunden nach Auffassung der Behdrde uber den Offenbarungsgehalt in der ursprunglich 
eingereichten Fassung hinausgehen (Regel 70.2(c)): 

4. Etwaige zusatzliche Bemerkungen: 

IV. Mangelnde Einheitlichkeit der Erfindung 

1 . Auf die Aufforderung zur Einschrankung der Anspruche oder zur Zahlung zusatzlicher Gebuhren hat der 
Anmelder: 

□ die Anspruche eingeschrankt. 

□ zusatzliche Gebuhren entrichtet. 

□ zusatzliche Gebuhren unter Widerspruch entrichtet. 

E3 weder die Anspruche eingeschrankt noch zusatzliche Gebuhren entrichtet. 
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2. □ Die Behorde hat festgestellt, daB das Erfordemis der Einheitlichkeit der Erf indung nicht erfultt ist, und hat 

gemaB Regel 68.1 beschlossen, den Anmelder nicht zur Einschrankung der Anspruche Oder zur Zahlung 
zusatzlicher Gebuhren aufzufordem. 

3. Die Behorde ist der Auffassung, daB das Erfordemis der Einheitlichkeit der Erfindung nach den Regeln 13.1 , 13.2 
und 13.3 

□ erfultt ist 

13 aus f olgenden Grunden nicht erfullt ist: 
siehe Beiblatt 

4. Daher wurde zur Erstellung dieses Berichts eine intemationale vorlaufige Prufung fur folgende Teile der 
intemationalen Anmeldung durchgefuhrt: 

□ alle Teile. 

E3 die Teile, die sich auf die Anspruche Nr. 1-9 beziehen. 

V. Begrundete Feststellung nach Artikel 35(2) hinsichtlich der Neuheit, der erfinderischen Tatigkeit und der 
gewerblichen Anwendbarkeit; Unterlagen und Erklarungen zur Stiitzung dieser Feststellung 

1. Feststellung 

Neuheit (N) Ja: Anspruche 1-9 

Nein: Anspruche 

Erfinderische Tatigkeit (ET) Ja: Anspruche 1-9 

Nein: Anspruche 

Gewerbliche Anwendbarkeit (GA) Ja: Anspruche 1-9 

Nein: Anspruche 

2. Unterlagen und Erklarungen 
siehe Beiblatt 

VI. Bestimmte angefuhrte Unterlagen 

1. Bestimmte veroffentlichte Unterlagen (Regel 70.10) 
und / oder 

2. Nicht-schriftliche Offenbarungen (Regel 70.9) 
siehe Beiblatt 
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Betreffend Abschnitt V 

1 . Dokumente 

D1 : WO 97 44842 A (STANFORD RES INST INT) 27. November 1997 
D2: PATENT ABSTRACTS OF JAPAN vol. 098, no. 013, 30. November 1998 & 
JP 10 228928 A (DENSO CORP;ASAHI DENKA KOGYO KK), 25. August 1998 
D3: PATENT ABSTRACTS OF JAPAN vol. 098, no. 012, 31. Oktober 1998 & JP 
1 0 1 89038 A (MITSUI CHEM INC), 21 . Juli 1 998 

D4: PATENT ABSTRACTS OF JAPAN vol. 098, no. 008, 30. Juni 1998 & JP 10 
069818 A (SHOWA DENKO KK), 10. Marz 1998 

D5: PATENT ABSTRACTS OF JAPAN vol. 009, no. 143 (E-322), 18. Juni 1985 
& JP 60 023973 A (HITACHI MAXELL KK), 6. Februar 1985 
D6: EP-A-0 704 922 (HITACHI MAXELL) 3. April 1996 

D7: EP-A-0 696 077 (SONY CORP ;MITSUI PETROCHEMICAL IND (JP)) 7. 
Februar 1996; in der Anmeldung erwahnt 

D8: EP-A-0 599 534 (MITSUI PETROCHEMICAL IND ;SONY CORP (JP)) 1 . 
Juni 1994; in der Anmeldung erwahnt 

D9: WO 97 16862 A (UNIV ARIZONA) 9. Mai 1997; in der Anmeldung erwahnt 
D10: US-A-5 210 322 (KING STEPHEN W ET AL) 1 1. Mai 1993 
D 1 1 : PATENT ABSTRACTS OF JAPAN vol. 097, no. 004, 30. April 1 997 & 
JP 08 337792 A (KAO CORP), 24. Dezember 1996 

D12: PATENT ABSTRACTS OF JAPAN vol. 006, no. 035 (C-093), 3. Marz 

1982 & JP 56 154492 A (KUMIAI CHEM IND CO LTD), 30. November 1981 

D1 3: PATENT ABSTRACTS OF JAPAN vol. 005, no. 062 (C-052), 25. April 

1981 & JP 56 012398 A (KUMIAI CHEM IND CO LTD), 6. Februar 1981 

D14: DATABASE WPI Section Ch, Week 7805 Derwent Publications Ltd., 

London, GB; Class C01, AN 78-09326A XP002101224 & JP 52 151729 A (TOHO 

CHEM IND CO LTD) , 16. Dezember 1977 

D15: US-A-4 690 942 (FRICK WILLY ET AL) 1. September 1987 



2. Prioritat 

Die Prioritat vom 2.10.1997 (DE 19743748.6) wird zu Recht beansprucht. 
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Damit gehoren D1 - D4 nicht zum Stand der Technik. 

3. Als nachsten Stand der Technik werden D5, D6, D7, D8 und D9 angesehen. 
Diese Dokumente offenbare verschiedene organische Losungsmittel bzw. 
Zusatze als Elektrolyte fur sekundare Lithiumbatterien, wovon aber keines unter 
den vorliegenden Anspruch 1 bzw. 3 fallt. So sind in D5, D6 und D7 
Phosphorsauretriester der Formel (RO) 3 PO (R= Alkyl, Haloalkyl Oder Aryl) 
beschrieben. D8 betrifft Karbonatverbindungen der allgemeinen Struktur R-CH 2 - 
0-CO-0-CH 2 R' als Losungsmittel fur nichtwaBrige Batteriesysteme. D9 offenbart 
Borverbindungen der Struktur (RR'O)BX bzw. (RR'O)BOR'[SPEC041d] als 
Batterieelektrolyte. 

Die Ester der vorliegenden Erfindung unterscheiden sich von den im Stand der 
Technik offenbarten organischen Losungsmittel bzw. Elektrolyten mindestens 
durch das Vorhandensein eine Etherrestes der Struktur (-CH 2 -CH 2 -0-)n-CH 3 mit 
n=1-3. 

Zwar sind solche Ester an sich bekannt (siehe z.B. D10: Bis-(2- 
Methoxyethyl)carbonat; sowie D1 1, D12 und D13 fur analoge 
Phosphorsaureester). Keines dieser Dokumente gibt jedoch einen Hinweis auf die 
Verwendung dieser Verbindungen als Losungmittel in nichtwaBrigen Lithium- 
lonen-Akkus. 

Der Gegenstand der Anspruche 1 - 9 genugt daher den Erfordernissen des Art. 
33(2)(3) und (4) PCT nach Neuheit, erfinderischer Tatigkeit und gewerblicher 
Anwendbarkeit. 

Betreffend Abschnitt VI 

D 1 = WO 97/44842A Veroffentlicht am 27. 1 1 . 1 997 Prioritat vom 24.5. 1 996 

Anmeldetag: 22.5.1997 
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Betreffend Abschnitt IV 

1. Anspruche 1 - 8 betreffen die Verwendung von Estern der Borsaure, der 
Kohlensaure, der Phosphorsaure, der Sulfonsaure, der Kieselsaure, welche 
mindestens eine -(CH 2 -CH 2 -0) n -CH 3 Gruppe mit n = 1-3 tragen, als Losungsmittel 
in Elektrolytsystemen von Lithium-lonen-Akkumulatoren (Anspruche 1 - 4); sowie 
Elektrolytsysteme, welche diese Ester sowie ein Leitsalz ethalten (Anspruch 5, 6); 
und weiters Lithium-lonen-Akkus, welche diese Ester bzw. diese 
Elektrolytsysteme enthalten (Anspruch 7,8). Anspruch 9 betrifft die Verwendung 
dieser Elektrolytsysteme fur Lithium-lonen-Akkus. 

Anspruch 10 betrifft ein Verfahren zur Synthese von Estern gemaB Anspruch 1, 
gekennzeichnet dadurch, daf3 man Saurechloride mit geeigneten Alkoholen in der 
Gegenwart eines Trialkylamins als Saurefanger fur das gebildete HCI umsetzt. 

2. Die gegenstandliche Anmeldung umfaBt folgende verschiedene Erfindungen bzw. 
Gruppen von Erfindungen: 

Erfindung I: Anspruche 1-9 
Erfindung II: Anspruch 10 

Sie sind, wie nachstehend begrundet, nicht durch ein gemeinsames 
erfinderisches Konzept verbunden. 

3. Begriindung 

3.1. Eine erste technische Aufgabe der Anmeldung besteht in der Bereitstellung eines 
Losungsmittels bzw. eines Elektrolytsystems fur Lithium-lonen-Akkus. 

Das Erkennen und Stellen dieser technischen Aufgabe an sich ist nicht neu (siehe 
beispielsweise JP 60023973 A, EP 0 704922 A, insbesondere die im 
Internationalen Recherchenbericht besonders hervorgehobenen Stellen der 
Dokumente; sowie die in der Anmeldung selbst zitierten WO 97 16862 A, JP 8 
237 700 A und JP 9 115 548); bzw. liegt im Rahmen fachmannischen Handelns. 
Ein gemeinsames neues oder erfinderisches Konzept kann darin also nicht 



Formblatt PCT/BeiWatt/409 (Blatt 3) (EPA- April 1997) 



INTERNATIONALER VORLAUFIGER Internationales Aktenzeichen PCT/EP98/06237 
PRUFUNGSBERICHT - BEIBLATT 



begrundet werden. 

Die technische Losung, die in der Erfindung I (den Anspruchen 1-9) 
vorgeschlagen wird, besteht darin, daB man Ester der Borsaure, der Kohlensaure, 
der Phosphorsaure, der Sulfonsaure, der Kieselsaure, welche mindestens eine 
-(CH2-CH2-0)n-CH3 Gruppe mit n= 1-3 tragen, als Losungsmittel in 
Elektrolytsystemen von Lithium-lonen-Akkumulatoren einsetzt. 

3.2. Eine zweite technische Aufgabe besteht in der Bereitstellung eines Verfahrens 
zur Synthese von Estern der eingangs genannten Art. 

Diese Aufgabenstellung selbst ist weder neu noch per se erfinderisch, da sie sich 
jedem auf dem Gebiet tatigen Fachmann stellt. 

Die technische Losung dafur, wie sie in der Erfindung II (Anspruch 10) 
vorgeschlagen wird, besteht darin, daB man Saurechloride mit geeigneten 
Alkoholen in der Gegenwart eines Trialkylamins als Saurefanger fur das gebildete 
HCI umsetzt. 

Die technischen Merkmale sind damit andere als in der anderen Erfindung. Es ist 
auch nicht plausibel gemacht, daB das beanspruchte Verfahren in besonderer 
Weise auf die Darstellung von Estern, die in Lithium-lonen-Akkus Verwendung 
finden sollen, abgestellt ist. Die in der Anmeldung erwahnte besondere Reinheit 
der Endprodukte, die mittels des Verfahrens erzielbar sein soli, ist ein Ziel, das 
sich dem Fachmann bei vielen Anwendungsgebieten stellt. 

3.3. Die gemeinsamen (d.h. gleichen oder entsprechenden) technischen Merkmale, 
die den verschiedenen Erfindungen I und II zugrunde liegen, erschopfen sich also 
darin, daB die Ester die erwahnte, oben angegebene Struktur aufweisen. 

Solche Ester sind aber nicht neu. So ist aus US 5 210 322 der Kohlensaureester 
Bis-(2-Methoxyethyl)carbonate, der unter die Formel II des Anspruchs 1 fallt, und 
ein Verfahren zu seiner Herstellung bekannt (siehe Beispiele 8, 9). 

Aus JP 8337792 A ist ein Phosphorsaureester gemaB Formel III des Anspruchs 1 
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bekannt. 

Diese spezifische Struktur von Estern ist somit nicht als "besonderes technisches 
Merkmal" im Sinne von Regel 13.1. PCT anzusehen (das sind solche technischen 
Merkmale, die eine Beitrag jeder beanspruchten Erfindung als Ganzes zum Stand 
der Technik bestimmen). 

4. Es folgt, daB das Erfordernis der Einheitlichkeit nach Regel 13.1 . PCT nicht erfullt 
ist, weil zwischen den verschiedenen Erfindungen kein technischer 
Zusammenhang besteht, der in einem oder mehreren gleichen oder 
entsprechenden "besonderen technischen Merkmalen" zum Ausdruck kommt. 

Die Internationale Anmeldung genugt daher nicht den Erfordernissen der 
Regel 13.1. PCT nach Einheitlichkeit. 
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